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第 1 章 序論 
 
 
表面電子顕微鏡は表面の局所的な情報を拡大して像を得るが、その方法には
大きく分けて入射ビームを走査する方法と像を投影する方法の 2 種類がある。
入射ビームを走査する方法の顕微鏡としては走査型電子顕微鏡（SEM）などがあ
る。様々な分野で広く使われているが、取得時間が長いなどの問題点もある。一
方、像を投影する方法には、反射電子顕微鏡（REM）などがあり、多くの場合実
時間観察が可能である。低エネルギー電子顕微鏡（Low Energy Electron 
Microscopy : LEEM）と光電子顕微鏡（Photo Emission Electron Microscopy : PEEM）
は投影型の表面電子顕微鏡の一種である[1-8]。これらは、低エネルギー電子を使
用しているため表面に敏感であり、試料から垂直に出射した電子を結像するの
で、REM と比較して像に寸詰まりないなどの利点がある。また、LEEM オプテ
ィクスを用いて 0.05m の局所領域から低速電子回折（Low Energy Electron 
Diffraction : LEED）パターンも取得することができるため、これにより表面局所
領域の原子配列を解析することが可能である。PEEM では、通常水銀ランプを光
源に用い、仕事関数の違いによりコントラストを得るが、それ以外に高エネルギ
ーの X 線を用いて、エネルギーフィルターで光電子を分光することにより局所
領域の元素分析や化学結合状態などの情報を得ることもできる。 
LEEM の入射電子線として、スピン偏極電子線を用いると、磁区の観察が可能
となる。このようなLEEMをスピン偏極LEEM（Spin-Polarized Low Energy Electron 
Microscopy : SPLEEM）と呼ぶ[9-13]。従来のスピン偏極電子銃は、輝度が低くか
つ偏極度も 25%程度であるため、1 枚の画像を得るのに数秒から数十秒かかり、
LEEM の特徴である実時間観察を行うことはできなかった。しかし高輝度、高偏
極、長寿命なスピン電子銃が開発され[10-16]、実時間での磁区の観察が可能にな
った[17]。例えば W(110)表面上の[CoNi2]yの成長に伴って薄膜の磁区特性が変化
する詳細な観察が行われている [18]。[CoNi2]を 1 ペア形成後に Ni を 2 原子層蒸
着し、磁区観察を行うと垂直方向に磁化した磁区が形成される。しかし、その上
に Co を 1 原子層蒸着後に磁区観察を行うと垂直磁化はほとんどなくなり、面内
磁化が現れる。[CoNi2]を 2 ペア形成後に Ni を 2 原子層蒸着すると、1 ペア形成
後に Ni を 2 原子層蒸着した時と同じ様に垂直磁化となり、さらに Co を 1 原子
層蒸着すると垂直磁化が弱まるが、完全には消滅しない。そして、面内磁化も 1
ペアの時ほど強くない。3 ペア以降では、Ni 蒸着による垂直磁化がより強くな
り、Co を蒸着しても面内磁化がほとんど表れない。このようにして積層を繰り
返すことによって垂直磁気異方性が安定化することが見事に観察された [18]。 
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PEEM でも円偏光の X 線を用いると、磁気円二色性により強磁性体の磁区構
造の観察を行うことができる。直線偏光を用いた場合には磁気線二色性により
反強磁性ドメインの観察も可能である。このような PEEM はそれぞれ X 線磁気
円二色性 PEEM（X-ray Magnetic Circular Dichroism PEEM：XMCDPEEM）、X 線
磁気線二色性 PEEM（X-ray Magnetic Linear Dichroism PEEM：XMLDPEEM）と
呼ばれる[19]。これ以外に、イオンや電子衝撃によって放出される 2 次電子やオ
ージェ電子、加熱によって放出される熱電子などを結像することもでき、その多
機能性も LEEM/PEEM の特徴の一つとなっている。 
LEEM の分解能は、LaB6 電子源を用いた場合には約 7nm、電界放出型電子源
の場合には約 5nm である。これは、対物レンズの球面収差や色収差によって制
限されている。実際の観察においては、環境から入ってくる交流磁場[20]や、像
取得用の二次元検出器の影響[21]によっても分解能の劣化が起こる。PEEM では、
特に高強度の光源を用いた場合に、放出された光電子間のクーロン相互作用に
よって像のボケが生じることも報告されている[22]。近年では、対物レンズの収
差を補正することによって LEEM/PEEM の分解能を向上させる試みも多く行わ
れている。LEEM/PEEM では低エネルギーの電子を用いているので、電子のエネ
ルギーのばらつきの影響が相対的に大きい。電子のエネルギーが異なるとレン
ズに入射したときの屈折率が異なるため、色収差による寄与が比較的大きく、球
面収差と色収差の両方を補正する必要がある。このため、一般的にミラーコレク
ターが使用される[23-26]。ミラーコレクターによる収差補正では、Au(111)のス
テップコントラストから 2.6nm [27]、グラフェン表面で観察される層数の違いに
よるコントラストから約 2nm [28]の分解能が得られている。本研究室では生田
により提案された焦点位置変調法[29,30]により、分解能と信号強度の大幅な改善
が図られている[20]。それ以外に、飛行時間を利用した収差補正法も提案されて
いる[31]。 
こうした LEEM/PEEM の特徴を生かして、表面上での動的過程の観察が数多
くなされてきた。例えば、1980 年代の初めに議論の的となっていた Si(111)表面
の 7×7 構造と 1×1 構造の間の相転移の様子が LEEM を用いてその場観察され
た[32,33]。約 850℃の高温での観察にもかかわらず、ステップ端での 7×7 構造
の核形成と、テラスへと広がっていく様子が見事に観察されている。また、Ertl
等は Pt(110)表面上の CO の酸化反応過程において、特異な時空パターンが形成
されることを PEEM により見出した[34,35]。CO 吸着領域と O 吸着領域のわず
かな仕事関数の差によりコントラストが得られ、時間的および空間的にパター
ンが広がっていく様子が鮮明に観察されている。Ertl はこうした固体表面上での
化学反応に関する研究業績により、2007 年のノーベル化学賞を受賞している。 
LEEM/PEEM はこうした表面での動的な過程の観察だけでなく、結晶成長過
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程の観察にも威力を発揮してきた。例えば、W(110)基板上での Cu 薄膜の成長で
は、2 層目までは典型的な層状成長をし 2.13ML で 15×1 構造が形成されるが、
その後 2.47ML にかけて Cu(111)2 重層へと構造変化が起こる様子が LEEM によ
り観察されている[36]。この系では、オージェ電子分光法による成長過程の観察
[37,38]が行われているが、LEEM により Cu 2 重層で 15×1 構造から Cu(111)への
構造転換を直接観察することによって垂直出射で観察されたオージェスペクト
ルの強度変化の異常[36]が説明されている。また、Cu(111)の上に Pb を蒸着する
と、Pb/Cu 表面合金ができる。そして、その Pb/Cu 表面合金上に 673K で Pb を
蒸着すると、Pb オーバーレイヤーが成長し被覆率に応じた特異なパターン形成
が観察されている[39]。被覆率が 0.28ML では、Pb/Cu 表面合金上で Pb が 2 次元
島を形成し円形のパターンが観察される。その後、0.35ML になると Pb オーバ
ーレイヤーが縞模様をなすように成長し、0.73ML ではほぼ表面全体が Pb によ
り覆われ、蒸着されていない部分は穴が開いたように見え、0.28ML とはコント
ラストが反転したようなパターンとなる。このように、自己組織的なドメインパ
ターンの変化の動的な過程が LEEM により観察することができる[39]。こうし
た金属薄膜の形成過程だけでなく、有機物質であるペンタセン薄膜の形成過程
の PEEM による観察[40,41]も行われている。 
このように、LEEM/PEEM により実時間で表面での成長過程の動的な観察を
行うことによって、結晶成長過程の詳細な検討が可能となっている。表面での結
晶成長過程においては、 
(1) どのような成長モードで成長が起こるか。そしてその結果としてどの
ようなモフォロジーの薄膜が形成されるか。 
(2) どのような表面構造の薄膜が形成されるか。また、それがどのような
化学結合状態をとっているか。 
(3) 表面構造の違いにより、成長過程にどのような違いがみられるか。 
など、興味深い点が多くある。これらは基板と成長物質の組み合わせにより決ま
るだけでなく、成長の条件、例えば基板温度や蒸着速度などによっても変化する。
そこで本研究では、LEEM/PEEM の特徴を生かして表面上での結晶成長過程に
ついて、構造や化学結合状態などの詳細な検討を行うことを目的とした。本論文
では、LEEM/PEEM による新しい観察の試みを行うとともに、LEEM/PEEM をベ
ースとして複数の手法を組み合わせて成長過程の詳細な解析を行った結果につ
いて述べる。 
以下、第 2 章では、LEEM/PEEM と関連する表面分析法の原理、第 3 章では、
本研究で用いた LEEM/PEEM 装置について述べる。第 4 章から第 6 章では、以
下に示すような本研究で観察を行ったいくつかの結果について述べる。そして、
第 7 章で、本論文を総括する。 
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第4章では、Au/Ni(111)の成長モードとエピタキシャル方位の温度依存につい
て述べる。Swiech等は、Si(111)上にAuを蒸着することにより5×1、(√3×√3)R30°、
6×6といった表面構造の違いによる暗視野像の取得を行っている [42]。一般的に、
暗視野像による観察はこのような表面構造に由来する超格子スポットを利用す
るものが大半であるが、本研究では、整数次スポットを用いた暗視野像にて異な
るエピタキシャル方位を持つ領域を区別することを試みた。Au/Ni(110)、(111)の
成長初期過程では、Ni基板の最外層でAu-Ni表面合金が形成されることがすでに
報告されている[43-49]。しかし、合金化、脱合金化の過程には不明な点が多々あ
る。また、Ni(111)上にAuを蒸着すると、蒸着されたAuは2種類のエピタキシャル
方位を持ち、その2種類の割合が温度に依存することをUmezawaらが低エネルギ
ーイオン散乱法によって報告している[50,51]。そこで、明視野LEEMとLEEDを
用いてAu/Ni(111)成長過程の詳細を観察するとともに、整数次スポットを用いた
暗視野法によりエピタキシャル方位の温度依存性の観察を行った。 
第 5 章では、シンクロトロン放射光を利用した光電子顕微鏡による Ag/Si(111)の化
学結合状態マッピングについて述べる。内殻光電子は信号が弱いため、放射光Ｘ線
光電子顕微鏡を用いて XPS 像を得るのは容易ではない。Schmidt 等は、W(110)
上に Pb を蒸着し W(110)上の 2 次元 Pb 層と 3 次元 Pb 島の間で、Pb 5d 光電子ス
ペクトルにおいて 0.15eV の化学シフトを取得したが[52]、化学結合状態の違い
の直接的なイメージングは行っていない。そこで本研究では、Si(111)表面上に高
温で Ag を蒸着し、その時に形成される√3×√3 再構成の二次元の(2D)層と、三次
元(3D)島で化学シフトを取得するとともに、異なる化学結合状態のイメージング
を試みた。2D層と 3D島では光電子強度が大きく違うため、リファレンスXPEEM
像を用いた相対強度マッピングを提案し、これにより化学結合状態の違いの直
接的なマッピングに成功した。 
第 6章では、In/Si(111)表面上での Sbの反応とヘテロエピタキシャル InSb(111)の形
成について述べる。Grinter 等は、LEEM、LEED、XPS、XPEEM などを使って、
Re(0001)上の Ceria 島の酸化状態を観察した[53]。このように複数の手法を用い
ることにより、構造変化や化学状態などを詳細に観察することができる。本研究
でも LEEM、LEED、SR -μXPS と SR-XPEEM を用いて構造変化や化学状態など
の観察を行った。それに加えて、2 種類の表面構造が混在した In/Si(111)表面を
準備し、表面構造の違いによる成長の違いなどを同一視野内で観察し、Si(111)上
での InSb のヘテロエピタキシャル成長過程に関して詳細な検討を行った。 
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第 2 章 原理 
 
 
2-1. 低エネルギー電子顕微鏡（Low Energy Electron Microscopy: LEEM） 
 
低エネルギー電子顕微鏡（Low Energy Electron Microscope: LEEM）は数 eV～
数十 eV の低エネルギー電子を試料表面に垂直に入射し、試料で反射や回折とい
った弾性散乱した電子を試料直上の電場で加速し、電子光学系で拡大してスク
リーンに投影し像を得る顕微鏡である。 (00)スポットを拡大することにより明
視野像を、(00)スポット以外の回折スポットを拡大することにより暗視野像を得
ることができる。制限視野アパーチャーを用いることにより、試料上の選択領域
から低速電子回折（Low Energy Electron Diffraction: LEED）パターンを得ること
ができ、LEED パターンを解析することにより試料表面の構造解析も可能である。 
LEEM の概略図を Fig. 2-1 に示す[1]。LEEM は電子銃、照射レンズ系、ビーム
セパレーター、対物レンズ、試料、結像レンズ系で構成されている。電子源から
電子が放出され、放出された電子は加速電圧によって加速される。その後、照射
レンズを通りビームセパレーターで偏向され、試料直前で減速され試料に垂直
に入射する。試料で弾性散乱された電子は、加速電圧によって加速され対物レン
ズを通りセパレーターで再び偏向される。そして、結像レンズ系により拡大、投
影された後、MCP により増倍され、最後に蛍光板上に結像され CCD カメラによ
って取り込むことによって LEEM 像が観察される。なお、Fig. 2-1 では、セパレ
ーターで 60°偏向されるように描いているが、偏向角度は 60°に限定されてい
るわけではなく、セパレーターの種類によってさまざまである。 
LEEM では、回折コントラストと干渉コントラストの 2 種類のコントラスト
により、像のコントラストが得られる。Fig. 2-2 の(a)、(b)、(c)は回折コントラス
トが得られるメカニズムを、(d)、(e)は干渉コントラストが得られるメカニズム
をそれぞれ示している[1]。(a)、(b)、(c)の回折コントラストの中で(a)、(b)は明視
野像、(c)は暗視野像が得られるメカニズムを示している。明視野像は回折電子
線の(00)スポットにアパーチャーを入れ、(00)スポットの電子を拡大して得られ
る像である。また暗視野像は、(hk)回折スポットにアパーチャーを入れ拡大して
得られる像である。(00)スポットの反射強度は、電子線の多重散乱や浅い侵入深
さや非弾性散乱効果によって変わる。また、表面では結晶試料の再配列や緩和、
欠陥や表面準位の影響などでも変化する。その他、入射エネルギーの違い、入射
エネルギーが同じでも結晶面や表面構造の違いなどでも変わる。そのため同じ
入射エネルギーでも、試料上での反射条件が場所によって異なり、コントラスト
が生じる。暗視野像の場合は、特定の回折スポットを使って像を得ているため、
9 
 
用いた回折スポットが生じている構造領域のみ明るいコントラストで観察され
る。このため入射エネルギーを変化させてもコントラストの変化は小さい。 
干渉コントラストは 2 種類あり、Fig. 2-2 (d)の幾何学的位相コントラスト、Fig. 
2-2 (e)の量子サイズコントラストである。幾何学的位相コントラストは、単原子
ステップの上部テラスと下部テラスのそれぞれで反射した電子波にステップの
高さ分の位相差ができ、干渉することによってコントラストが生じるものであ
る。この時の位相差は、 
 
           
 
 
 
である。ここで、k は電子波の波数、d はステップの高さ、λ は電子波の波長で
ある。入射エネルギーを変えることにより位相差に変化が生じ、それによりステ
ップ周辺のコントラストが反転し、上部と下部テラスの区別ができる[2, 3]。 
(e)の量子サイズコントラストは、薄膜表面で反射した電子波と基板と薄膜と
の界面で反射した電子波の行路差によって位相差が生じ、コントラストが現れ
るというものである。この時の位相差 φ は、 
 
           
 
 
である。ここで、k は薄膜内での電子波の波数、d は薄膜の膜厚である。入射エ
ネルギーを変えることによりコントラストが変化する。また、入射エネルギーが
一定であっても、薄膜の厚さが変わればコントラストが変化する[4]。 
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Fig. 2-2 LEEM 像コントラスト [1] 
 (a)、(b) 明視野像、(c) 暗視野像 
 (d) 幾何学的位相コントラスト 
(e) 量子サイズコントラスト 
 
Fig. 2-1 LEEM の概略図 [1] 
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2-2. 光電子顕微鏡（Photo Emission Electron Microscopy: PEEM） 
 
光電子顕微鏡（Photo Emission Electron Microscope: PEEM）は光を試料表面に
照射することにより、光電効果により放出された光電子や二次電子を結像レン
ズ系で拡大・投影して、像を得る顕微鏡である。Fig. 2-3 に PEEM の概略図を示
す[1]。LEEM の場合は電子銃からの電子ビームを用いたが、PEEM の場合は左
上の光源から光を入射する。試料から放出された光電子や二次電子は、加速電圧
によって加速され対物レンズを通りセパレーターで偏向され、結像レンズ系に
より拡大、投影された後、MCP により増倍される。そして最後に、蛍光板上に
結像され CCD カメラによって取り込まれ PEEM 像を観察することができる。 
PEEM の光源としては水銀ランプからの紫外線や、SPring-8 などの放射光施設
における放射光やレーザーなどが使用されている。そして、用いる光源（光のエ
ネルギー）によって PEEM 像から得られる情報も違ってくる。紫外線を用いた
場合、入射光のエネルギーが約 5eV と低いため試料の価電子帯から光電子が放
出され、仕事関数の違いにより放出された光電子の強度が異なり、それによりコ
ントラストが得られる。X 線を用いた場合は、試料の内殻準位から励起された光
電子をエネルギーフィルターによって選別し、表面元素種や化学結合状態を反
映した像を得ることができる。また、磁性体に対して円偏光 X 線を照射すると、
試料の磁化方向と円偏光の向きとの相対的な関係によって、X 線の吸収強度に
違いが生じる。この時発生した内殻励起による 2 次電子を用いた XMCDPEEM
などもある。 
 
Fig. 2-3 PEEM 概略図 [1] 
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2-3. 低速電子回折（Low Energy Electron Diffraction: LEED） 
 
低エネルギ （ー数十 eV～数百 eV）の電子を試料表面に垂直に入射させ、表面
で回折（後方散乱）した電子の回折パターンを観察する方法を低速電子回折
（LEED）という。LEED パターンを用いることによって、表面格子の二次元的
周期や単位格子内の原子位置などを知ることができ、試料表面の原子配列など
の解析ができる。また、低速電子（数十 eV～100eV 程度）は試料表面から
0.5nm~1nm 程度しか侵入しないため、表面状態に極めて敏感な情報が得られる。
LEEM では制限視野アパーチャーを用いることにより表面の局所領域（0.1～
0.2mφ程度）からの LEED パターンを得ることができ、選択した局所領域の構
造解析ができるという特徴を持っている。LEEM オプティクスを用いて取得し
た LEED パターンは、通常の LEED オプティクスを用いて取得した LEED パタ
ーンと異なる。LEEM オプティクスを用いて取得した LEED パターンでは、入
射電子に対して試料表面が垂直な場合は、入射エネルギーを変えても回折スポ
ットの位置は変化しない。しかし、入射電子に対して試料表面が垂直でない場合
は、入射エネルギーを変化させると LEED スポットの位置が変化する。 
 Fig. 2-4 に LEEM オプティクスを用いて LEED パターンを取得する場合の模式
図を示す[5]。V0 は入射電子エネルギーに対応する電圧、V は LEEM オプティク
スにかける高電圧であり、本実験では 20kV の高電圧をかけている。θ0は試料表
面上で入射電子と回折された電子がなす角、θ は LEEM オプティクスに入射し
スクリーンに電子線が入射した時の角度である。θ と θ0 の関係は回折波の運動
量の表面に平行な成分の連続性から求められ、 
           
                                                                                                                          
 
と表される｡ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 2-4 LEEM オプティクスを用いて LEED パターンを取得する場合 [5, 6] 
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試料と入射電子が垂直なとき、2 次元の逆格子ロッドとエバルト球が描かれた
Fig. 2-5 の様な回折条件が得られる[5]。(hk)スポットの回折点が θ0方向に生じた
とき、(00)ロッドと(hk)ロッドの間隔を d、入射電子の波数を k0、入射電子線の
波長を λとすると、 
           
 
 
と表される。そして、k0はド・ブロイの関係式から 
           
 
 
と与えられる。従って、スクリーンで観察される回折スポットに対する角度 θは 
           
 
 
となる。つまりこの式から sinθ は d と V だけで与えられることがわかり、入射
電子のエネルギーV0 に依存しないことがわかる。このことから、LEEM オプテ
ィクスで LEED パターンを観察したとき、入射エネルギーを変えても回折スポ
ットの位置は動かない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 2-5 LEEM オプティクスを用いて LEED パターンを取得時 
入射電子線が表面と垂直の場合 [5, 6] 
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しかし、表面がファセットのように傾いた面の場合は Fig. 2-6 のようになる
[5]。ファセット面が試料表面からだけ傾いており、(00)スポットの角度を θ0と
した時、と θ0の関係は 
 
           
となる。試料と入射電子が垂直のときと同様にスクリーン上での角度 θ に対す
る sinθは 
           
                                                                                                           
  
となる。この式から、sinθは入射エネルギーV0に依存しており、入射エネルギー
を変えると回折スポットが動くことになる。このことを利用して、入射電子線に
対して試料表面が垂直であるかどうか区別することができ、容易に LEED パタ
ーンの解析ができる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 2-6 LEEM オプティクスを用いて LEED パターンを取得時 
表面が入射電子線に対して傾いている場合 [5, 6] 
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2-4. 放射光（Synchrotron Radiation light: SR light） 
 
 光速近くまで加速された電子が、磁場によって軌道が曲げられたときに放射
される電磁波を、シンクロトロン放射光、または単に放射光という。その特徴は 
(1) 極めて明るい（高輝度）。 
(2) 光ビームが細く絞られていて広がりにくい（指向性が高い）。 
(3) X 線から赤外線までの広い波長領域を含む。 
(4) 偏光している。 
(5) 非常に短い時間パルスの繰り返しである。 
などである。これらの特徴は光の速度に近い電子が、強力な電磁石で電子の進
行方向を曲げることで電磁波を出すことに起因する[7]。 
 このような放射光を発生させるための施設は世界中にあるが、ここでは本研
究で用いた大型放射光施設 SPring-8 を例としてその構成について説明する。Fig. 
2-7(a)のように、放射光施設は線型加速器などの入射加速器と加速された電子を
蓄積する蓄積リングから構成されている[7]。線形加速器の上流部に電子銃があ
り、熱電子銃の他にレーザー光による光電陰極（フォトカソード）などが使われ
ている。SPring-8 の場合、電子ビームは熱電子銃から約 180kV の電圧で引き出
され、25 段の線型加速管で 1GeV まで加速される。その後、シンクロトロン加
速器で、8GeV まで加速し取り出す。そして、蓄積リングに入射する[8]。蓄積リ
ングでは、電子が細長いパイプの中を走り続け、Fig. 2-7(b)のような偏向電磁石
や Fig. 2-7(c)のようなアンジュレーターなどの挿入装置で放射光を発生させる
[7]。偏向電磁石は、波長の長い赤外線から、波長の短い X 線までいろいろな波
長の光を出すことができ、また蓄積リング内を周回させるのに不可欠なもので
もある。挿入装置であるアンジュレーターは、永久磁石を軌道の上下に極性を交
互に変えて何個も組み合わせることにより、電子を非常に細かく何回も蛇行さ
せる。蛇行のたびに発生する放射光を干渉させることにより 
(1) アンジュレーター内の蛇行回数（周期数）に反比例してエネルギー幅が狭
くなる。そして、出てくる光の波長は、このアンジュレーターの振動周期
に応じた波長になり、ある波長の光だけが出る準単色光が得られる。 
(2) 特定領域の X 線においては、干渉効果により偏向電磁石よりもさらに明る
い光を出すことができる。 
(3) 各種の偏光特性（直線、楕円、円）を持つ放射光を光軸上に作ることがで
きる。 
など特徴を持った光源になっている[9]。発生させた放射光はビームラインで各
実験装置に届けている。 
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Fig. 2-7 (a) 放射光施設の構成 
(b) 偏向磁石からの放射光 
   (c) アンジュレーターからの放射光 [7] 
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2-5. X 線光電子分光法（X-ray Photoelectron Spectroscopy: XPS） 
 
X 線光電子分光法（X-ray Photoelectron Spectroscopy: XPS）の原理を Fig. 2-8 に
示す[10]。試料にエネルギーħω の X 線を照射すると、エネルギーを吸収した電
子は ћωだけエネルギーの高い状態に励起される。励起状態のエネルギーが真空
準位より上にあれば、その電子は試料の外部に運動エネルギーを持った自由電
子として放出される。このような電子は光電子と呼ばれ、その運動エネルギー
Ekinは 
           
 
となる。E は放出された電子の試料中における、真空準位から測った束縛エネル
ギーである。光電子の運動エネルギー分布は Fig. 2-8 のグラフの様になり、光電
子の運動エネルギー分布を測定すれば、すでにわかっている ћωを用いて、試料
中の電子のエネルギー分布がわかる。内殻準位の結合エネルギーは、各元素によ
って決まっているので試料中に存在する元素が同定でき、また価数が異なると
結合エネルギーに差が表れる。この結合エネルギーの差を化学シフトという。化
学シフトの測定から、試料を構成しているそれぞれの原子の価数がわかり、酸化
の程度などの化学結合状態に関する情報が得られる。XPS に用いる X 線は試料
表面から深く侵入するが、励起された電子の平均自由行程は 1nm 程度と小さく、
表面近傍からのみ光電子が放出されるので、表面に敏感な分析ができる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
Fig. 2-8 X 線光電子分光法の原理 [10] 
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2-6.  オージェ電子分光法（Auger Electron Spectroscopy: AES） 
 
 オージェ電子分光法（Auger Electron Spectroscopy: AES）の原理を Fig. 2-9 に示
す[10]。(a)は試料中のある原子のエネルギー準位の模式図である。細く絞った数
百 eV～数 keV の電子線を試料表面に照射すると、原子の内殻準位から電子－電
子散乱によって内殻電子がはじき出され、空準位ができる。生じた空準位を埋め
るために上の準位から電子が遷移してくるが、この時の余剰エネルギーは特性
X 線として放出されるか、(b)のように別の準位の電子に与えられオージェ電子
として放出される。図のように、K 殻に空準位が生じ、L 殻から電子が遷移し、
M 殻からオージェ電子が放出された場合のオージェ電子は放出過程に関連した
殻を順次用いて KLM オージェ電子と呼ばれる。真空準位から測った内殻準位の
束縛エネルギーの大きさをそれぞれ EK、EL、EMとすると、放出されるオージェ
電子の運動エネルギーE は 
           
 
で求められる。式に含まれるエネルギー準位の束縛エネルギーは元素によって
決まった値なので、オージェ電子のエネルギーも元素固有になり、これを測定す
ることにより元素分析が行える。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 2-9 オージェ電子分光法の原理 [10] 
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第 3 章 実験装置 
 
 
3-1. 分光型光電子・低エネルギー電子顕微鏡 
（Spectroscopic Photoemission and Low Energy Electron Microscope: SPELEEM） 
 
Fig. 2-1 の装置に、Fig. 3-1 のようなエネルギーフィルターを付けることによ
り、試料から放出された光電子の中から特定のエネルギーを選択することでき、
それにより化学的な結合状態を像として得ることができる。例えば、光源に X
線を用いることにより、X 線光電子スペクトルや X 線光電子顕微鏡（X-ray 
Photoelectron Electron Microscopy: XPEEM）像などを取得することが可能である。 
このような、エネルギー分光することができる装置を分光型光電子・低エネル
ギー電子顕微鏡（Spectroscopic Photoemission and Low Energy Electron Microscope: 
SPELEEM）という。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 3-1 SPELEEM 概略図 [1] 
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本研究では本学と SPring-8 に設置されている ELMITEC 社製の SPELEEM を
用いて実験を行った。ここでは、本学に設置された Fig. 3-2 の SPELEEM を用い
て説明をする。まず、装置は大きく 5 つに分けることができ、 (A)がメインチェ
ンバー(MCH)、 (B)がイルミネーションカラム、 (C)がイメージングカラム、(D)
がプレパレーションチェンバー(PCH)、そして(E)が LaB6電子源である。 
 (B)のイルミネーションカラムには、コンデンサーレンズ系(1)が設置され、電
子源から発生した電子を拡大・縮小投影をし、試料に平行ビームとして入射する
ために、対物レンズの後焦点面にビームを収束させる。アパーチャー径が
1st:100m 2nd:20m 3rd:5m のイルミネーションアパーチャー(2)で入射電子線を
試料上の局所領域にのみ照射することもできる。電子源から放出された電子は
20kV に加速され、コンデンサーレンズ系を通りビームセパレーター(3)で 60°偏
向され、対物レンズを通った後、試料(4)に入射する。試料と対物レンズの間の距
離は 2mm であるが、そこにはほぼ 20k V 高電圧が印加されているため、試料と
対物レンズの間で電子が急激に減速され、入射エネルギーは数 eV 程度になる。 
入射電子は試料表面で弾性散乱された後、再び加速され対物レンズを通りビ
ームセパレーターの中央で結像する。ここにはアパーチャー径が 1st:100m 
2nd:30m 3rd:10m の制限視野アパーチャー(5)が設置され、この制限視野アパー
チャーを用いて制限した視野からの情報を得ることも可能である。制限視野ア
パーチャー(5)を取り外し、その代わりに YAG（Yttrium Aluminum Garnet: Y と Al
の複合酸化物から成るガーネット構造の人工結晶）窓を取り付け、ビームセパレ
ーターを OFF にすることによりイルミネーションカラムを通った電子ビームを
直接観察することができ、入射電子線の形状や位置、そして強度などを調整する
こともできる。 
イメージングカラムに入った電子はいくつかのレンズによって拡大・投影さ
れ、半球型エネルギーアナライザ(7)に入る。イメージングカラムには、アパーチ
ャー径が 1st:100m 2nd:30m 3rd:10m のコントラストアパーチャー(6) が設置さ
れており、このコントラストアパーチャーを (00)スポットに挿入することによ
り明視野 LEEM 像、回折スポットに挿入することにより暗視野 LEEM 像を取得
できる。エネルギーアナライザの出口にはスリット幅が 1st:3.5m 2nd:60m 
3rd:12.5m のエネルギースリット(8)が設置され、特定のエネルギーを持つ電子だ
けの情報を得ることができる。エネルギーアナライザを通った後、像はマイクロ
チャンネルプレート(MCP)(9)で増幅され、蛍光スクリーン(10)上に結像される。
そして、CCD カメラ(11)によって実時間観察ができる。 
MCH には試料面に対し左右軸方向 X(±5mm)、上下軸方向 Y (±5mm)、垂直軸
方向 Z(70mm)、傾きが A(±3°)、B(±3°)方向に調節可能なマニピュレーター(12)が
設置されている。その他、蒸着器(13)が設置されている。 
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そして、 (D)のプレパレーションチェンバー(PCH)には、試料導入室(14)、MCH
に試料を入れる前に処理することができる予備加熱ステージ(15)が設置されて
いる。試料導入室と加熱、スパッタステージはエレベーター式でつながっており、
試料導入室のみ大気開放することが可能である。そのため試料交換した際のベ
ーキングなどが不要になっている。加熱ステージは試料カートリッジ内部にあ
るフィラメントを用いて、輻射熱、電子ビーム衝撃による試料の加熱が可能にな
っている。また、Ar+イオンを用いたイオンスパッタによる試料のクリーニング
が行えるようになっている。 
 本学と SPring-8 にある SPELEEM は ELMTEC 社製の同じものではあるが、違
うところがある。本学では横置きなのに対して SPring-8 は縦置きに設置されて
いることである。SPring-8 では、蓄積リングからの放射光が垂直方向に比べ水平
方向に広がる特徴がある。SPELEEM を横置きに設置し放射光を入射すると光の
入射角が浅いため、より一層試料上で水平方向に広がり、実効光量のロスにつな
がる。実効光量のロスをなくすために、照射、結像レンズ系とマニピュレーター
は水平方向から 74°縦置きになるとなるように設計され、配置されている[6]。
SR(Synchrotron Radiation)光を集光するためにミラーチェンバーが付いており、
集光ミラーを設置している。実際に設置された集光ミラーについては、3-2 節に
て詳しく述べる。 
 また、本学と名古屋大学の共同研究により、高輝度かつ高スピン偏極度のスピ
ン偏極電子源の開発が行われてきた [7-9]。その成果により本学に設置の
SPELEEM では、LaB6を用いた電子銃の代わりに、スピン偏極電子源を用いた電
子銃となっている。 
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Fig. 3-2 SPELEEM (A) メインチェンバー(MCH)、(B)イルミネーションカラ
ム、(C)イメージングカラム、(D)プレパレーションチェンバー(PCH)、(E)LaB6
電子銃 
(1)コンデンサーレンズ系 (2)イルミネーションアパーチャー (3)ビームセパ
レーター (4)試料 (5)制限視野アパーチャー (6)コントラストアパーチャー 
(7)エネルギーアナライザ(8)エネルギースリット (9)マイクロチャンネルプレ
ート (10)蛍光スクリーン (11)CCD カメラ (12)マニピュレーター (13)蒸着器 
(14)試料導入室 (15)加熱ステージ (16)イオンスパッタステージ 
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3-1-1. 電子光学系 
 
 Fig. 3-3 に装置の電子光学系の模式図を示す[10]。まず、左側に示してあるイ
ルミネーションカラム側には、LaB6 電子銃と照射レンズ系であるコンデンサー
レンズ(CL1、CL1’、CL2、CL2’、CL3、CL3’)が 6 つ取り付けられてある。その
先の中央には入射してきた電子ビームを 60°偏向させることができるビームセ
パレーターがあり、試料前には対物レンズが設置されている。そして、右側に示
しているイメージングカラム側には、四角で囲まれた半球型アナライザーまで
にトランスファーレンズ(TL)、フィールドレンズ(FL)、中間レンズ(IL)、第 1 投
影レンズ(P1)の 4 つのレンズが取り付けられてある。半球型アナライザーには、
入り口側に減速レンズ(RL)とインナーレンズ(L1)があり、出口側にはインナーレ
ンズ(L2)と加速レンズ(AL)が設置されている。半球型アナライザーの後には、2
つの投影レンズ(第 2 投影レンズ(P2)、第 3 投影レンズ(P3))があり、スクリーン
に投影される。電子の軌道調整のために各レンズの前にはディフレクターがあ
り調整可能になっている。また、対物レンズとトランスファーレンズの後ろには
非点収差補正のためにスティグメーターが設置されている。 
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次に Fig. 3-4 に示した SPELEEM の観察モード[11]について述べる。模式図の
中では、60°偏向ビームセパレーターと 180°偏向アナライザーは直線に置き換え
られて示されており、ビームセパレーターと対物レンズは入射時と結像時の 2 度
示されている。拡大・投影方法を変えることにより(a)LEEM や PEEM 像を取得
する際に用いるイメージングモード、(b)LEED パターンを取得するときに用い
る回折モード、(c)エネルギー分散を取得するときに用いる分散モードの 3 つの
観察モードがある。 
まず、トランスファーレンズ(TL)を用いて対物レンズの後焦点面を FL 上の
FPI に結像させる。そしてフィールドレンズ(FL)と中間レンズ(IL)の間に実像を
結像させる。ここまでは 3 つの観察モードとも同じであるが、これ以降変わっ
てくるのでそれぞれ個別に述べる。 
 
(a) LEEM や PEEM 像を取得する際に用いるイメージングモードでは、FL 上の
FPI にあるコントラストアパーチャーを挿入し、第 1 投影レンズ(P1)内部の
EP1 に実像を結像させる。アナライザー入口の減速レンズ(RL)上とアナライ
ザー出口の DP 上に後焦点面を結像させ、アナライザー中央の HP とアナラ
イザー出口のプロジェクター寄りの IP に実像を結像させ、P2、P3 によりス
クリーン上に実像が拡大・投影される。また、DF 上にはエネルギースリット
があり、それを挿入することによりエネルギー分光像を得ることもできる。 
 
(b) LEED パターンを取得するときに用いる回折モードでは、入射側の電子ビー
ムを絞るイルミネーションアパーチャーを挿入する方法と、制限視野アパー
チャーを挿入して視野を制限する方法の 2 種類がある。イメージングカラム
の FL 内部の FPI と P1 内部の EP1 に後焦点面が結像され、イメージングカ
ラムの FL と IL の間とアナライザーの RL 内部の EP2 に実像が結像される。
また、アナライザーの RL と L1 の間と L2 と AL の間でも結像され、アナラ
イザー出口の DP 上に実像が、IP 上には後焦点面がそれぞれ結像される。IP
上に結像された後焦点面を P2、P3 によってスクリーン上に投影し、LEED パ
ターンを取得する。また、このモードでも DP にあるエネルギースリットを
使うことができる。 
 
(c) エネルギー分散を取得するときに用いる分散モードでは、(b)の LEED パター
ンを取得するときに用いるモードと同じように、イルミネーションアパーチ
ャーか制限視野アパーチャーを挿入する。(a)の LEEM や PEEM 像を取得す
る際に用いるイメージングモードと同じで DP 上に後焦点面、IP 上に実像を
結像させ、P2、P3 によってスクリーン上に焦点面を結像させる。 
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3-1-2. 超高真空排気系 
 
 Fig. 3-5 に超高真空排気系の構成図を示す[10]。装置は主に 
メインチェンバー(MCH) 
イルミネーションカラム、イメージングカラム(COL) 
プレパレーションチェンバー(PCH) 
から成っている。 
メインチェンバー(MCH)には、イオンポンプ、Ti サブリメーションポンプが
取り付けられており、ゲートバルブを介して PCH、COL、ターボ分子ポンプと
いった粗引き用ポンプ系が繋がっており、ゲートバルブを閉じることにより切
り離しが可能になっている。COL にも、イオンポンプ、Ti サブリメーションポ
ンプが取り付けられており、ゲートバルブで MCH と繋がっている。また、COL
にも MCH 同様、粗引き用ポンプが設置されている。PCH には、イオンポンプが
あり、ゲートバルブで MCH と繋がっている。試料交換の時のみサンプルリフト
は使用し、試料導入室と PCH を切り離すためにゲートバルブが間に設置されて
いる。PCH にも MCH、COL と同じ粗引き用ポンプが設置されている。また、ス
クロールポンプとターボ分子ポンプは COL と共有使用している。 
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3-1-3. 蒸着器及び試料カートリッジ 
 
 蒸着器の模式図を Fig. 3-6 に示す[12]。蒸着器は蒸着物質が入るるつぼとフィ
ラメントで構成されており、フィラメントに電流を流すことによりフィラメン
トから放出された熱電子が、電圧が印加されたるつぼに衝突することにより、電
子衝撃加熱を行い蒸着を行う。また、るつぼの代わりにロッド状の試料を使うこ
ともできる。蒸着器内部からのガス放出を抑えるためシュラウドに冷却水を流
している。るつぼやロッドに流れるエミッション電流や Flux をモニターするこ
とができるため、それらを用いて蒸着量をコントロールすることができる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 3-6 蒸着器断面図 [12] 
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Fig. 3-7 に試料カートリッジの断面図を示す[10]。試料カートリッジの内部に
取り付けられたタングステンフィラメントに電流を流し、試料とフィラメント
間に最大 1200V の電圧を印加することにより試料を加熱することができる。試
料はフィラメントからの輻射と電子衝撃を使用することができ、電子衝撃を使
用することで約 1800℃まで加熱することができる。試料の温度測定は、試料カ
ートリッジに取り付けられた、タングステンレニウム熱電対(W5%Re、W26%Re)
によって測定が可能である。しかし、この熱電対と試料の取り付け方によって、
温度誤差が出てしまう可能性がある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 3-7 試料カートリッジ断面図 [10] 
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3-2.  SPring-8 理化学研究所専用軟 X 線ビームライン BL17SU 及び集光ミラー 
 
 理化学研究所専用軟 X 線ビームライン BL17SU[13, 14]は、多極化モード・ア
ンジュレーターを使用している SPring-8 のビームラインで、垂直磁場発生用の
電磁石と水平磁場発生用の永久磁石から成っている。水平か垂直の直線偏光は、
永久磁石配列の調整か電磁石の電流の変更により選択することができる。そし
て、左右の円偏光は、電磁石の電流の極性の変更により得ることができる。250 
eV から 2000 eV までのエネルギーが使用可能で、この広いエネルギー範囲は、
C、N と O を含む元素の K エッジ、3d 遷移金属の L エッジ、4f レアアースの M
エッジをカバーしている。光子束は 1011photons/s を越え、その一方でエネルギー
分解能は E/ΔE>104である。 
高強度の光電子は分解能向上に必要なので、Fig. 3-8のようにSPELEEMの前に、
SR光を取り入れるミラーチェンバーが設置されており、内部には収束ミラーが
設置されている。PEEMの場合、試料への放射光の入射角が試料放射方向から74°
であるため[15]、これを考慮した光学設計がされている。最適設計されたミラー
は、サジタル円筒鏡の曲率半径が59.87mm、タンジェシェル円筒鏡の曲率半径が
71598mmである。ミラーの長さは220mmであるが、有効長さを210mm以上取れ
るようになっている。また、幅と厚さは、取り付け方法も考慮して各40mmにな
っている。このような収束ミラー入りミラーチェンバーを設計・製作し、
SPELEEMに設置している。その結果、試料上での放射光のビーム径は、最小
14.3m×14.6m2が達成された。これにより、内殻励起光電子の結像が比較的容易
に行えるようになった[16]。 
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Fig. 3-8 SPring-8 理化学研究所専用軟 X 線ビームライン BL17SU に 
設置された集光ミラー及び SPELEEM  
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第4章 Au/Ni(111)の成長モードとエピタキシャル方位の温度依存 
 
 
4-1. 序論 
 
Ni(111)基板上の Au の成長では、独特のエピタキシャル成長が起こり、それが
温度に依存することが Umezawa 等によって報告されている[1,2]。Au 薄膜は、
Fig. 4-1(a) と (b) に 示 さ れ る よ う に 、 Au(111)[112̅] /∕  Ni(111)[112̅]  と 
Au(111) [1̅1̅2] ∕∕ Ni(111)[112̅]の 2 種類の方位関係で Ni(111)の上でエピタキシ
ャル成長する。これら、2 種類はそれぞれ normal mode、reverse mode と名付けら
れている。normal mode と reverse mode の 2 種類の方位が低エネルギーイオン散
乱法を用いて、共存していることが確認された。そして、Fig. 4-1(c)のように基
板温度に応じて 2 種類のエピタキシャル方位の割合が変わることも報告されて
いる[2]。このような 2 種類のエピタキシャル方位を持つ成長は非常に珍しく、
かつ温度によって normal mode と reverse mode の 2 種類のエピタキシャル方位の
割合が変わることは Au/Ni(111)のみで観察されている特異な現象である。この
ような 2 つの方位の共存は、中エネルギーイオン散乱法でも定性的に確認され
た[3]。しかしながら、イオン散乱法は、表面領域についてプローブビーム内で平
均化された情報しか与えない。従って、2 種類のエピタキシャル方位の形成過程
など不明な点が多数残されている。 
Au と Ni の格子のミスマッチは 15.7%と比較的大きく、Au と Ni はバルクにお
いて基本的には合金を形成しないことが知られている。しかしながら、
Au/Ni(110)の成長初期過程において、Ni 基板の最外層で Au-Ni 表面合金が生ず
る場合があることが知られている [4-6]。その後、Au 蒸着量が 0.4ML になると
脱合金化が起こり、基板上に Au が monolayer 成長する[7, 8]。同様の表面合金は
Ni(111)上でも観察されている [9, 10]。また、Au だけではなく Cu を Ni(100)、
(111)、(110)表面上に蒸着し時 Cu-Ni 合金が生成されることが報告されている
[11, 12]。Ni(111)上の、Au-Ni 表面合金は様々なガスの触媒という観点で関心を
引き付けている[10, 13-15]。しかし、合金化、脱合金化を含む成長過程の詳細な
ど不明な点が多数残されている。 
低エネルギー電子顕微鏡(LEEM)は、空間分解能が 10nm 程度であり、表面の
薄膜成長過程の局所的な情報をダイナミックに調べる強力な手法の 1 つである
[16, 17]。LEEM では、結晶構造に違いが生じると、回折条件が異なり、それによ
りコントラストが生じるので、成長している薄膜の構造などに関する情報が得
られる。明視野像では、入射電子の干渉により単原子ステップや薄膜の膜厚の違
いなどによりコントラストが生じるが、今回の normal mode と reverse mode の 2
種類は成長方位こそ違いがあるが、蒸着される物質が同じ Au であるため mode
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の違いをコントラスト差として得ることは出来ない。このような場合、整数次ス
ポットを使った暗視野像を得ることが効果的である。一般的に暗視野像による
観察は、表面構造の違いによる超格子スポットを利用し結像するものが大半で
ある。本研究では、整数次スポットを用いた暗視野像にて異なるエピタキシャル
方位を持つ領域を区別することを試みた。整数次スポットを暗視野像の観察に
関しては、例えば、単原子ステップで隔てられた隣同士のテラス上で一番上の層
の原子配列が 180°回転している Ru(0001)表面で行われている。整数次スポット
を使った暗視野像で、隣りあったテラスで明るいコントラストと暗いコントラ
ストが交互に得られており [18]、整数次スポットを用いた暗視野像の観察が、
方位の異なる領域の観察に有効であることが示されている。表面構造の原子ス
ケールでの観察では、走査トンネル顕微鏡（STM）が用いられる。しかし、STM
では最表面の原子配列に依存した像しか得られず、エピタキシャル方位が異な
る領域を区別することはできない。したがって、Au/Ni(111)のような特異なエピ
タキシャル成長を示す系においては、LEEM による整数次スポットを用いた暗
視野像の観察が唯一の手段であると言える。 
そこで本研究では、LEEMを用いてAu/Ni(111)成長過程の観察を行った。LEEM
の明視野像と暗視野像、そして LEED を用いた。その結果、整数次スポットを使
った暗視野像によって normal mode と reverse mode の 2 種類の成長方位の違いを
区別することが出来た。そして、normal mode と reverse mode の 2 種類の成長方
位を持つ領域の割合が温度に依存していることも確認された。また、基板温度に
より成長様式が変化することも明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
38 
 
 
  
 
Fig. 4-1 Ni(111)上に Au を蒸着した時の 2 種類のエピタキシャル方位  
(a) Au(111)[112̅] /∕  Ni(111)[112̅]（normal mode） 
(b) Au(111) [1̅1̅2] ∕∕ Ni(111)[112̅]（reverse mode）  
(c) normal mode と reverse mode の温度依存 [14] 
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4-2. 実験 
 
実験に用いた試料は、鏡面研磨した Ni(111)基板である。Ni(111)は、Ar+イオンスパ
ッタ（エネルギーは 2 keV）と約 650℃での加熱のサイクルを約 150回繰り返すことによ
って清浄化を行った。その時の AESによる測定結果を Fig. 4-2、LEEDパターンを Fig. 
4-3に示す。Fig. 4-2(a)は広いエネルギー範囲にわたる全体スキャンスペクトルで
ある。そして、不純物として注目すべきピークが全体スキャンでは確認しづらい
ため、個別に拡大したのが Fig. 4-2(b)～(d)である。(b)は S LMM の 153eV のピー
ク付近を拡大したもの、 (c)は C KLL の 275eV のピーク付近を拡大したもの、 
(d)は O KLL の 510 eV のピーク付近を拡大したものである。いずれも縦軸は(a)
に対して 200 倍である。オージェハンドブック[19]と比較をし、Ni LMM オージ
ェピークの強度で規格化をしたとき、S LMM、C KLL、O KLL の各ピーク強度
がいくらになっているのかを求め、Ni 基板の清浄度を検討した。S LMM、C KLL、
O KLL のスペクトルは、弱い信号を 200 倍に拡大しているためノイズなどがあ
り、ピーク位置がわかり難いため、何回か測定し Fig. 2 の(b)～(d)の赤い線の間
のピーク－ピーク強度の平均を算出した。その結果、Ni LMM の強度に対して S 
LMM が 6.2×10-4倍、C KLL が 1.9×10-3倍、O KLL が 5.2×10-4倍であった。オー
ジェハンドブックで Ni LMM に対して S LMM、C KLL、O KLL の感度を求める
と、S LMM が 4.94 倍、C KLL が 0.68 倍、O KLL が 3.89 倍であった。この値で
先ほど求めた Ni LMM の強度に対する S LMM、C KLL、O KLL の強度を補正す
ることにより、Ni 対する S、C、O の組成比がわかる。その結果、S が 1.25×10-
4、C が 2.81×10-3、O が 1.34×10-4 であった。このことから、今回実験に用いた
Ni(111)基板はかなり清浄度が高いと判断した。Fig. 4-3(a)は 70eV で撮影した
LEED パターンである。左上は部屋の明かりが反射して映り込んだ光である。(b)
は 75eV の LEED パターンである。両方共、写真にて緑の丸で表されていている
のが Ni(111) 1×1 パターンできれいに映っている。また、白丸で囲った領域の光
は、LEED スポットではなく部屋の明かりによって装置の一部が光ってしまい、
それが映り込んだものである。 
その後一度試料を大気に取り出し、LEEM 装置に導入後、Au を蒸着する前に
スパッタと加熱を数サイクル行った。また、Ni(111)清浄表面は、蒸着の前に
LEEM と LEED によって確認した。この時の LEEM 像と LEED パターンを Fig. 
4-4 に示す。LEEM 像では単原子ステップが、LEED パターンでは、はっきりと
した 1×1 構造を確認することができ、Ni(111)清浄表面を得ることが出来たと判
断した。Au の蒸着は Au が充填された Mo のるつぼを電子衝撃加熱することに
よって行った。蒸着速度は約 0.1ML/min である。これは後述する高温時の明視
野 LEEM 像(Fig. 4-5)で第 1 層が完成した時間から見積もった。基板温度は、試
40 
 
料カートリッジに付けられた熱電対によって見積もったが、見積もられた温度
の誤差は 400℃のとき±50℃ぐらいであると思われる。Au/Ni(111)の成長過程は、
明視野 LEEM を用いて観察し、構造は LEED により観察を行った。また、明視
野 LEEM 像以外に、方位の異なる 2 つのエピタキシャルモードは整数次スポッ
トを用いた暗視野 LEEM 像を用いて観察した。本実験は、高輝度、高スピン偏
極電子源[20-22]を装備した LEEM を使用した。通常 SPLEEM として用いる際に
は円偏光したレーザにより励起されたスピン偏極電子ビームを用いる。基板は
強磁性体であるが、本研究では磁区構造の観察が目的ではなく、成長過程や 2 種
類のエピタキシャル方位を測定することが実験目的であるので、直線偏光のレ
ーザを用いスピン偏極していない電子ビームにて、LEEM コントラストに磁化
の影響が出ないようにした。 
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Fig. 4-2 (a) Ni基板の全体のAESスペクトル(b) S LMMの153eVのピーク付近AES
スペクトル(c) C KLLの275eVのピーク付近AESスペクトル(d) O KLLの
510 eVのピーク付近AESスペクトル 
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Fig. 4-3 LEEM装置とは別のチャンバーにて Ni (111)基板を Ar+イオンスパ
ッタ(エネルギーは 2 keV)と約 650℃での加熱のサイクルを約 150
回繰り返し行った時に得られた清浄表面 LEEDパターン。(a)電子
エネルギーは、70.0eV (b) 電子エネルギーは、75.0eV 
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Fig. 4-4 一度試料を大気に取り出した後、LEEM 装置に試料を導入し Au を
蒸着する前にスパッタと加熱を数サイクル行った後の 
(a) LEEMで確認した Ni(111)清浄表面  
(b) Ni(111)清浄表面 LEEDパターン。電子エネルギーは、56eV。 
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4-3. 実験結果及び考察 
 
4-3-1. 高温における layer-by-layer 成長 
 
観察された Au/Ni(111)の成長過程は、大きく分けて高温成長と低温成長の 2 つ
に分けられる。高温成長は基板温度が約 300℃以上、低温成長はそれ以下の基板
温度で起こる。ここでは、まず高温での成長について述べる。 
Fig. 4-5 は、約 400℃で Ni(111)表面上に Au を蒸着した時に得られた、一連の
明視野 LEEM 像である。そして、それに相当する成長の模式図を Fig. 4-6 に示
す。Fig. 4-5(a)は Ni(111)清浄表面の LEEM 像である。ステップバンチが、像の上
下で見られ、それらに挟まれるように、像の中央にシングルステップとテラスを
見ることができる。Au の蒸着を開始すると、0.3ML まで LEEM 像のコントラス
トはほとんど変化しない。これは、Ni(110)表面上で既に報告されている Au の初
期成長段階における Au-Ni 表面合金生成[4-6]が Ni(111)表面においても起こる[9, 
10]ことに起因していると考えられる。低エネルギーイオン散乱法により、
Ni(111)表面の Au 初期成長段階における Au-Ni 表面合金生成は 0.4ML まで生じ
ていることが明らかにされている[2]。本実験では Au-Ni 表面合金生成は 0.3ML
までであったが Umezawa 等の報告では 0.4ML までとなっている。本研究では観
察している視野内で、Fig. 4-5(e)のように表面全体が覆われる時の被覆率を 1ML
と定義したのに対し、Umezawa 等はラザフォード後方散乱 (RBS)にて測定し、
RBS のスペクトルから組成の定量分析を行って、単位面積あたりの原子数を求
め、それを用いて 1ML を定義している。このような 1ML の定義の違いにより、
Au-Ni 表面合金形成が生じる被覆率が異なっているものと考えることができる。
そのことを踏まえると、Fig. 4-6(b)に示すように蒸着された Au 原子が、基板上
で無数の小さな Au-Ni 表面合金領域を形成すると考えられる。しかし、LEEM
ではそれを明確なコントラストとして検出することが出来ていない。LEEM の
空間分解能は 10nm 程度であるため、Au-Ni 表面合金領域の大きさが LEEM の分
解能より小さく、明瞭なコントラストとして観察することが出来ないものと考
えることができる。0.3ML を超えると、Fig. 4-5(b)で見られるように、Au がステ
ップに優先的に凝集し、ステップが強調されたようになる。Umezawa 等は、低
エネルギーイオン散乱法を用いて 500K と 635K の時、0.4ML までは Au-Ni 表面
合金のみが形成され、0.4ML から 1ML までは Au-Ni 表面合金と Au オーバーレ
イヤーが共存し、そして 1ML 以上で Au オーバーレイヤーのみが存在すること
を報告している[2]。Ni(110)上では Au を 0.4ML 以上蒸着した時、脱合金化が起
こることも報告されている[7, 8]。したがって、Fig. 4-5(b)に示されるように、脱
合金化によってステップが Au でデコレーションされ、ステップエッジで Au の
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オーバーレイヤー成長が始まると考えられる。次に、Fig. 4-5(c)に見られるよう
に 2 次元層がステップから<110>方向へ伸びていく。Fig. 4-5(d)においては、細長
い領域が互いに合体するようになり、最終的には Fig. 4-5(e)で見られるように、
表面全体が第 1 層で覆われる。その時の模式図を Fig. 4-6(d)に示す。ここでの被
覆率を 1ML であると定義した。2 層目は Fig. 4-5(f)において示されるように、最
初は細長く成長していく。これは Fig. 4-5(d)と同じような成長のように見えるが
少し異なる。Fig. 4-5(c)と(d)で見られた細長いドメインは、一定方向に向かって
同じような形状で広がり、Fig. 4-5(e)で示される様な第 1 層を作る。さらに Au を
蒸着すると、まず Fig. 4-5(f)に示す様な細長い形状のドメイン境界に蒸着し始め
る。その後、Fig. 4-5(g)の様に細長い形状のドメイン境界が存在していた場所に
矢印で示した島のような領域がテラス上で成長をし始める。そして、Fig. 4-5(h)
に見られるように島のような領域が広がっていく。したがって、第 2 層目の成
長においては Au の核形成がドメイン境界で優先的に起こることを示している。
ステップバンチにおいては、第 2 層の完成がテラス上より早く、その結果テラ
スでの第 2 層完成より前に 3 次元島の核形成が起こり始める。それらは Fig. 4-
5(i)の明るいコントラストで観察される。第 2 層完成後、テラス上では多層成長
が起こる。その時の成長過程を Fig. 4-6(f)に示す。Fig. 4-5(j)の拡大像において、
テラス上で白い矢印で示した領域はわずかに明るいコントラストを持ち、また
黒い矢印で示した領域はわずかに暗いコントラストを持っており、わずかなコ
ントラスト差を見出すことができる。これが多層成長の証拠であり、コントラス
トは量子サイズ効果により生じている[23]。したがって、この基板温度において
は 2ML までは層状成長をし、その後ステップバンチでは島成長、広いテラスで
は多層成長になる。成長過程の模式図を Fig. 4-6(g)に示す。 
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Fig. 4-5 約400℃でNi(111)基板上にAuを蒸着した時の明視野LEEM像 
 (a) Ni(111)清浄表面 (b) 0.31 ML (c) 0.41 ML (d) 0.63 ML (e) 1.00 ML (f) 1.20 
ML (g) 1.49 ML (h) 1.66 ML (i) 2.00 ML (j) 2.25 ML (k) 3.44 ML  
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Fig. 4-6 約 300℃以上の高温時の成長模式図 
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4-3-2. 低温におけるmultilayer成長 
 
低温成長は蒸着時の基板温度が約 300℃以下で起こる。Fig. 4-7 は、約 250℃で
Ni(111)表面上に Au を蒸着した時に得られた一連の明視野 LEEM 像である。そ
して、それに相当する成長過程の模式図を Fig. 4-8 に示す。Fig. 4-7(a)は Ni(111)
清浄表面の LEEM 像である。視野の上下にステップバンチが存在しており、ス
テップバンチに挟まれているため広いテラスと矢印で示したステップや丸で囲
ったステップのようにピン止めされたステップなどが存在している。Au の蒸着
を開始すると、Au がステップに優先的に蒸着され、ステップが強調されたよう
になる。これとともに、テラス上にも暗いコントラストの領域が成長する。高温
成長では、約 0.3ML 以上の被覆率になって初めてステップへの凝集が始まった
が、低温成長では Au の蒸着初期からステップのデコレーションが始まる。した
がって、Fig. 4-7(b)で見られる暗いコントラストは、Au-Ni 表面合金の形成によ
るものであると考えられる。その時の成長の模式図を Fig. 4-8(b)に示す。高温で
は表面合金の領域が小さいため LEEM の分解能により観察されなかったが、低
温では表面合金領域が大きく、このように観察することが可能である。蒸着を続
けていくと高温成長では、Au オーバーレイヤーステップからある特定の方向へ
伸びていったが、低温成長では Fig. 4-7(c)の様にテラス領域にて黒い斑点の様な
領域が、Au-Ni 表面合金の中で成長し始める。この時の成長の模式図を、Fig. 4-
8(c)に示す。Fig. 4-8(c)の丸で囲った成長の模式図のように合金領域の一部が Fig. 
4-7(c)の黒い斑点の様な領域として出現する。Umezawa 等によって示されている
脱合金化が始まる蒸着量から考えると、蒸着量約 0.3MLを超えたあたりから Au-
Ni 表面合金の中に出現したより暗いコントラストの領域は、脱合金化した Au で
あると思われる。Fig. 4-7(d)では、Fig. 4-7(c)で成長し始めた脱合金化によって形
成される Au 層がさらに大きくなり、成長をしていることがわかる。Fig. 4-7(e)
では、Fig. 4-5(e)と同じ 1ML 蒸着したのにもかかわらず、表面全体が覆われるこ
とはなく、様々なコントラストを示す領域から成っている。このコントラストの
差は膜の厚さの違いによるものと思われる。さらに蒸着を続けても Fig. 4-7(f)の
様にコントラストの変化は確認できたが表面全体が覆われることはなかった。
このことから、低温においては、高温で見られた層状成長をすることはなく、最
初から多層成長をすると考えられる。 
温度による成長の違いをまとめると、Ni(111)清浄表面に Au を蒸着すると、Au
の蒸着量が 0.3ML までは Au-Ni 表面合金が形成されるが、高温成長では Ni 表面
上に一様な Au-Ni 表面合金が形成され、低温成長では Ni 表面のステップなどで
部分的に表面合金化が起こる。その後、高温成長、低温成長共に Au を 0.3ML 以
上蒸着することで表面合金が壊れ始め、高温成長では層状成長をするが、低温成
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長では表面合金化した領域内から脱合金化が始まり、その後多層成長をする。こ
の様に、ある温度を境に成長様式の違いを確認することができる。 
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Fig. 4-7 約 250℃で Ni(111)基板上に Au を蒸着した時の明視野 LEEM 像 (a) 
Ni(111)清浄表面 (b) 0.20 ML (c) 0.30 ML (d) 0.70 ML (e) 1.00 ML (f) 1.29 
ML 
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Fig. 4-8 約 300℃以下の低温時の成長模式図 
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4-3-3. 高温成長および低温成長での LEED パターン 
 
Fig. 4-9 に、低温成長をする約 150℃に加熱した Ni(111)表面上に Au を蒸着し
た時に得られた LEED パターンを示す。Fig. 4-9(a)は Ni(111)清浄表面の LEED パ
ターンで Ni(111)1×1 構造を示している。Au の蒸着により、Fig. 4-9(b)に見られ
るように新しいスポットが元々存在していた Ni(111)1×1 スポットの近くに現わ
れる。 この時の LEED パターンは、すでに STM にて観察され構造モデルも示
されている 99 Moiré 構造[24]によるものである。9×9 周期性は、Ni(111)と
Au(111)との間の格子のミスマッチから生じる。すなわち、ちょうど Ni(111)1×1
スポットの内側のスポットが、Au(111)1×1 スポットに対応する。STM による結
果から提案された Au-Ni 表面合金の構造モデルでは、Au(111)の 1×1 レイヤー内
に Ni 原子が混入しており、その周期性は Moiré 構造によって決まっている。し
たがって、Au-Ni 表面合金の形成により Au(111)1×1 スポットが現れ始める。Fig. 
4-9(c)は 1ML の Au を蒸着した時の LEED パターンで、9×9 構造を示している。
Fig. 4-9(b)と比べると、元々存在していた Ni(111)1×1 スポットの内側のスポット
の強度が強くなっている。したがって、スポット強度の増加は、低温においては
明視野 LEEM 像で見られるような Au(111)オーバーレイヤーの形成によるもの、
高温においては多層成長によるものであると考えられる。Fig. 4-9 の低温での
LEED パターンと、高温成長をする約 400℃の時の LEED パターンを比較したが、
低温、高温共に Ni(111)1×1 スポットの内側の Au(111)1×1 スポットの強度が強く
なっていく様子が見られ、低温、高温での違いはなかった。Fig. 4-9 の LEED パ
ターンを取得した時の電子エネルギーは 56eV である。この時の平均自由行程を
平均自由行程の入射電子のエネルギー依存性[25]から見積もると、約 0.5nm であ
る。そのことからわかるように、蒸着される Au の厚さが増すことによって、Ni
スポットの強度が減衰する。1ML 以上蒸着している Fig. 4-9(d)-(f)では、Au をさ
らに蒸着することで Ni(111)からのスポット強度はますます弱くなり、Au(111)か
らのスポット強度は強くなる。3ML 以上の蒸着後でさえ、Ni(111)基板からのス
ポットはかすかにだが見ることができる。その後、約 4.4ML 以上蒸着を続けた
が LEED パターンに変化はなかった。一連の LEED 観察において、Au(111)によ
るスポットは Ni(111)の(00)スポットと整数次スポットを結ぶ直線上に現れるの
で、Au(111) オーバーレイヤーは、Fig. 4-1(a)、(b)に示した様に Ni(111)基板に対
してAu(111)[112̅] /∕  Ni(111)[112̅]  あるいはAu(111) [1̅1̅2] ∕∕ Ni(111)[112̅]と
いった方位関係を持ってエピタキシャル成長している。 
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Fig. 4-9 約 150℃で Ni(111)基板上に Au を蒸着していった時の LEED パター
ン。電子エネルギーは、56 eV。(a) Ni(111)清浄表面 (b) 0.25 ML (c) 1.0 
ML (d) 1.5 ML (e) 2.0 ML (f) 3.0 ML  
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4-3-4. エピタキシャル方位の温度依存 
 
Fig. 4-10(a)は、Au を 4.4ML 蒸着した時の明視野 LEEM 像であり、その時の
LEEDパターンが Fig. 4-10(b)である。この時の基板温度は、高温成長する約 400℃
である。しかし、明視野 LEEM 像では normal モード、reverse モードの領域を見
分けることができない。Au/Ni(111)表面は 3 回対称性を示し、(10)スポットと(01)
スポットが等価ではないので、(10)スポットを用いた暗視野 LEEM 像を観察す
れば normal モードと reverse モードを区別することができる。本来であれば、3
回対称であるため(10)スポットと(01)スポットに強度差が生じるはずである。し
かし、Fig. 4-10(b)の LEED パターンでは、(10)スポットと(01)スポットの強度が
ほぼ等しくなっている。これは、ここに示された LEED パターンはどちらかの
モードのみの局所領域から取得したものではなく、視野内の平均化された情報
を得ているためである。このように、normal モードと reverse モードの両方の領
域の情報が LEED パターンに含まれている。暗視野 LEEM 像では、整数次スポ
ットを用いることにより normal モードと reverse モードの領域を空間的に分離
して観察することが可能である。 
Fig. 4-10(c)、(d)は、Fig. 4-10(b)の丸で囲んだA(10)と B(01)のスポットを用い
て得られた暗視野 LEEM 像である。電子エネルギーは 38eV で撮影した。このよ
うな大きな電子エネルギーを用いた理由は、暗視野像の取得に用いたA(10)
と B(01)スポットがエネルギーを大きくしてエバルト球を広げなければ見るこ
とができないためである。Fig. 4-10(c)のコントラストと Fig. 4-10(d)のコントラス
トがお互いに反転していることがわかる。このコントラストの反転こそが
normalモードと reverseモードを暗視野 LEEM像において区別できている証拠で
ある。ステップバンチに形成された 3 次元島は、それぞれ normal モードと reverse
モードのいずれかの方位を示している。例えば、Fig. 4-10(c)の C の矢印で示した
島は、明るいコントラストを持っているが、(d)では暗いコントラストとして観
察される。一方、Fig. 4-10(d)の D の矢印で示した島は、Fig. 4-10(c)と比べると明
るいコントラストとなっている。このように、島 C と島 D が反対の方位をもっ
ていることは明白である。これは、ステップバンチにおいて、3 次元島の normal
モードと reverse モードのいずれかの方位は、初期成長過程で決まっていること
を示している。テラスでの normal モードと reverse モードのドメインの形状と明
視野 LEEM 像のコントラストは対応していない。したがって、明視野 LEEM 像
における Au(111) テラス表面上のコントラストの違いは normal モードと reverse
モードのいずれかの方位によって現れたものではない。 
Umezawa 等の研究によって、normal モードと reverse モードの面積比が、基板
温度に強く依存することが示されている[1, 2]。そこで、いくつかの温度で暗視
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野 LEEM 像を観察した。その結果を Fig. 4-11 に示す。Fig. 4-11 の上の段は、基
板温度が約 200℃～約 400℃の間で Au を蒸着した時の明視野 LEEM 像、下の段
は、各温度で Fig. 4-10(b)の LEED パターンの A スポットを用いて得られた暗視
野 LEEM 像である。すべての温度で、Au の被覆率が 3-4ML のときテラス上で
多層成長が確認できた。明視野 LEEM 像で観察された表面と、暗視野 LEEM 像
で観察された normal モードと reverse モードの領域には明瞭な相関がない。しか
しながら、normal モードと reverse モードの面積比が温度により変化することは、
Fig. 4-11 において明らかである。Fig. 4-11(a)の約 230℃においては、normal モー
ドと reverse モードの面積比は約 50 対 50 である。Fig. 4-11(b)の約 250℃におい
ては、暗いコントラストで表される領域が増え、暗いコントラストの領域は基板
温度が上昇すると割合が増えていく。Fig. 4-11(c)の約 270℃と Fig. 4-11(d)の約
290℃では、ほぼ表面全体が暗いコントラストを示している。そして、Fig. 4-11(e)
の約 310℃では、Fig. 4-11(c)と Fig. 4-11(d)に比べて明るいコントラストで表され
る領域が増える。その後明るいコントラストで表される領域が増え続け、Fig. 4-
11(d)の約 400℃になると面積比は約 50 対 50 に戻る。Umezawa 等によって報告
された結果[2]に、本研究で得られた各温度での面積比をプロットしたのが Fig. 
4-11(e)である。このように面積比が振動する様子は、Umezawa 等によって報告
されたものと定性的には一致しているが、各温度での面積比は異なっている。
Jones 等によって既に指摘されたように、それは異なる温度の見積もりによるも
のであると考えられる[3]。彼らも中エネルギーイオン散乱により normal モード
と reverse モードの共存を観察し、異なる面積比を得た。また、暗視野 LEEM 像
は、6μm の視野内の normal モードと reverse モードの空間分布を示している。一
方、イオン散乱法は、さらに広い領域の平均情報を与えている。この情報を得て
いる領域の大きさの違いが、定量的比較のもう一つの難しさである。 
ここに示した LEEM による研究から、Ni(111)上の Au の成長過程、normal モ
ードと reverse モードの空間分布などの情報が得られた。しかし、テラス上にお
ける明視野 LEEM 像と、暗視野 LEEM 像の normal モードと reverse モードの 2
つのモードの空間分布には明瞭な関係は見られない。Umezawa 等は、エピタキ
シャル方位は 2 層目の形成段階で決定していると提案している[2]。しかしなが
ら、明視野 LEEM 像で見られるように、成長モードは理想的な層状成長からほ
ど遠い。こういった様々な要因により、何がエピタキシャル方位を支配するかに
ついては、十分に理解することができていない。 
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Fig. 4-10 (a) 約 400 ℃で Ni(111)上に Au を 4.4ML 蒸着した時の明視野 LEEM
像。(b)その時の LEED パターン。 (c)と(d)は A と B の各スポットか
ら得られた暗視野 LEEM 像。C と D は、お互いに反対方位を示す 3
次元島。電子エネルギーは、(a) 1 eV (b) 56 eV (c)と(d) 38 eV 
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4-4. まとめ 
 
Ni(111)表面上の Au の成長過程について LEEM を用いて観察した。基板温度
が約 300 ℃以上の高温では、2ML まで層状成長する。その後テラスでは多層成
長し、ステップバンチでは島成長をする。これに対して、約 300 ℃以下の低温成
長では、高温時に見られた層状成長をすることなく、最初から多層成長する。ま
た、調べたすべての温度で、Au 蒸着量が 0.3ML 未満の時、Au-Ni 表面合金が形
成される。高温では Au-Ni 表面合金は表面上で一様に形成される。Au の被覆率
が 0.3ML 以上になると、Au-Ni 表面合金が脱合金化し始め、ステップエッジで
Au オーバーレイヤーの形成が始まる。これに対して、低温においては、テラス
上の Au-Ni 表面合金は斑点の様な形状で形成される。その後、0.3ML 以上蒸着
することにより脱合金化が起こるが、テラス上に斑点の様な形状で形成されて
いた表面合金領域の中で脱合金化が起こる。蒸着を続けていくと、脱合金化が起
こった領域で Au の多層成長が進んでいく。 
Au オーバーレイヤーの normal モードと reverse モードを持った領域は、整数
次スポットを用いた暗視野 LEEM 像を用いて区別できる。この時、暗視野 LEEM
像を用いて区別された normal モードと reverse モードと、明視野 LEEM 像の間
での明瞭な相関は認められない。しかし、normal モードと reverse モードの領域
の割合が温度によって変化する様子は、本研究でも確認された。 
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第 5章 シンクロトロン放射光を利用した光電子顕微鏡によるAg/Si(111)の化学
結合状態マッピング 
 
 
5-1.  序論 
 
光電子顕微鏡(PEEM)は表面の反応や吸着状態の時間的変化を実時間で観察で
きるなど優れた表面顕微鏡である。水銀ランプ等の紫外線を光源として用いれ
ば仕事関数などの違いのマッピングが、X 線を用い光電子のエネルギー選別を
行えば、着目した内殻電子を放出する元素の分布や化学結合状態の分布が得ら
れる。また、円偏光を用いることにより元素選択した磁気イメージングも行うこ
とが出来るなど、その機能は非常に広範囲にわたる。例えば、高輝度のシンクロ
トロン(SR)光が用いられるとき、多くのイメージングモードが存在する。 
(i) X 線吸収微細構造(XANES)PEEM 
(ii) X 線光電子分光(XPS)PEEM[1]（XPEEM） 
(iii) X 線磁気円二色性(XMCD[2]) PEEM、 X 線磁気線二色性(XMLD[3])PEEM 
などがある。これらのうち XPEEM は、分光顕微鏡として注目されている[4]。
XPEEM 像で元素分布や化学結合状態の観察を行うために、放出された光電子の
エネルギーフィルター処理が必要とされる。分光型光電子・低エネルギー電子顕
微鏡(SPELEEM)は、これが可能な装置である[5]。SPELEEM は PEEM だけでは
なく低エネルギー電子顕微鏡(LEEM)[6]としても利用することができる。 
XPS は元素同定に使われるとともに、化学シフトを利用して化学結合状態の
解析に使われる。したがって、XPEEM は化学結合状態やその変化のマッピング
に使うことができる。例えば、W(110)上の Pb モノレイヤーと Pb(111)結晶で得
られた Pb 5d 光電子の XPS スペクトルでは 0.15eV の化学シフトが観察されてい
る [7]。しかしながら、化学シフトが、Pb XPS スペクトル幅内に存在しているの
で、Pb モノレイヤーと Pb(111)を区別して結像するのは困難である。また、Pb(111)
の XPS 強度が Pb モノレイヤーの XPS 強度より大きくその結果 Pb(111)結晶の
XPEEM 像が明るいコントラストで観察されている [5]。このように化学結合状
態を反映した像取得は、小さな信号強度と小さなエネルギー差のため非常に困
難である。一般的に、内殻電子は束縛エネルギーが大きく、X 線による励起断面
積は小さい。それにより、内殻電子の励起による、XPS 信号強度は空間分解像を
観察できるほど高くはない。そのため、十分な S/N 比を有する像を得るために
長い露光時間が必要とされる。露光中の予期せぬ試料ドリフトは像のぼけを引
き起こし、分解能を悪くさせる。広いエネルギーウィンドウも十分な信号の強度
を得るために必要とされ、そのため、イメージングモードにおけるエネルギー分
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解能は、異なる化学結合状態を区別できるほど良くできない場合がある。そのよ
うなことから、異なる化学結合状態を反映した像取得は非常に困難であり、像取
得の試みは世界中の放射光施設にて行われているのが現状である。 
本研究では、SPELEEM を使って Ag/Si(111)表面で化学結合状態のマッピング
を試みた。Si(111)表面上の Ag の成長はこれまで広く研究されている。高い基板
温度での成長モードは、典型的な Stranski-Krastanov モードである。最初の二次
元(2D)層は、√3×√3 再構成をしており、その上に三次元(3D)島が形成される。
√3×√3 構造は、Si と Ag がかなり複雑な原子配列をしていて、Inequivalent Triangle 
(IET)モデル[8]が一般的に受け入れられている。したがって、Si と Ag の原子間
相互作用がバルク Ag 結晶とは異なる化学的環境を引き起こすことが期待され
る。Ag/Si(111)の化学結合状態は走査型光電子顕微鏡(SPEM)を使うことにより観
察されている[9, 10]。そこでは 3DAg 島と 2D√3×√3 構造の Ag3d XPS スペクトル
間で、0.8eV の化学シフトが報告されている。そして、化学結合状態の違いが
SPEM 像においてはっきりと見分けられている。SPEM では、像取得のため試料
がスキャンされる[11]。分解能（約 100nm）はビームのスポット径によって制限
され、像取得時間は S/N 比によって決まり、S/N 比が高い像を取得するために
は、走査速度を小さくしなければならず、像取得時間が長くなる。一方、
SPELEEM の分解能は、基本的に対物レンズの球面・色収差によって決定され、
SPEM より高い分解能が期待できる。また、SPELEEM は投影型の顕微鏡である
ので、一般的には像取得時間も SPEM より短い。しかし、XPEEM は内殻電子を
使うので十分な S/N 比を有する像を得るために長い露光時間が必要になり像取
得時間が長くなることがある。したがって、SPELEEM を用いて XPEEM 像を取
得する場合には、十分な内殻光電子強度を得るために光イオン化断面積の大き
な物質をターゲットにする必要がある。Ag 3d は結合エネルギーが 385eV 程度
であり、光イオン化断面積が大きい[12]ため SPring-8 の軟 X 線ビームラインで
実験を行うのに適している。そこで、SPEM で観察が行われているのと同じ
Ag/Si(111)を用いて XPEEM 像の取得を行った。 
ここでは、大型放射光施設 SPring-8 に設置された SPELEEM を使い Ag/Si(111)
の XPS イメージングを行った結果を示す。局所領域 XPS スペクトルでは、3D
島と 2D√3×√3 構造の間で化学シフトが見られた。しかし、3D 島の XPS 強度が
2D√3×√3 構造よりも非常に高かったので、異なる化学結合状態を XPEEM 像で
直接イメージングすることは困難であった。それを克服するために、リファレン
ス像（3D 島と 2D 層の XPS ピーク間で得られる像）に対する相対強度像を得た。
そして、この相対強度マッピング法により Ag/Si(111)における化学結合状態の違
いをイメージングすることに成功した。 
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5-2. 実験 
 
実験は、SPring-8 にある理化学研究所の軟 X 線ビームライン BL17SU に設置
された SPELEEM(ELMITEC GmbH)を用いて行った。集光ミラーが SPELEEM の
前に置かれており、それにより短時間での画像取得が可能となっている。SPring-
8 の BL17SU に設置された SPELEEM のパフォーマンスの詳細は文献[13]を参照
されたい。実験時の SR 光のビーム径は、試料上で 25×30μm2であった。 
基板は Si(111)である。Si の清浄表面は、約 1200℃でフラッシングを繰り返し
た後、LEEM によりはっきりとした単原子ステップコントラストを観察するこ
とにより確認した。Ag の蒸着は Mo のるつぼを電子衝撃加熱することによって
行った。基板温度は、試料カートリッジに取付けられた熱電対によって見積られ
るが、見積もられた温度の誤差は約 400℃のとき、50℃ぐらいであると思われる。
Ag 蒸着中の基板温度は約 250℃に保った。この温度では、最初に 2 次元（2D）
Ag/Si(111)√3×√3 構造が形成され、その後 3 次元（3D）Ag 結晶が成長する。XPEEM
と XPS 観察時の入射光のエネルギーは 450eV で、Ag 3d 内殻準位からの光電子
を観測した。XPEEM 像を得るためのエネルギー幅は、エネルギーアナライザー
の分散面に挿入されたエネルギースリット幅によって決定され、約 0.6eV であ
った。局所的領域の XPS スペクトルと局所領域 LEED パターンを観察するため
に、制限視野アパーチャーを用いた。その直径は試料上で1.3m だった。 
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5-3. 実験結果及び考察 
 
5-3-1. LEEM 像及び LEED パターン 
 
Fig. 5-1 は、Ag/Si(111)表面の明視野 LEEM 像で、視野径(FOV)は 10μm である。
Ag/Si(111)の成長モードは Stranski-Krastanov モードである。すなわち、最初に 2D
層が形成され、その後 3D 島の成長が起こる。暗い三角形が 3D Ag 島であり、周
囲の明るい領域が 2D√3×√3 構造である。Fig. 5-2(a)の丸で囲った A の領域
（2D√3×√3 構造）と B の領域（3D Ag 島）から得られた局所領域 LEED パター
ンを、それぞれ Fig. 5-2(b)と(c)に示す。Fig. 5-2(b)の LEED パターンは、√3×√3 構
造、Fig. 5-2(c)は 1×1 構造を示している。Fig. 5-2(b)と(c)において、(00)と(10)ス
ポット間距離を測ったところ、(b)の Si(111)1×1 スポットに対して(c)の 1×1 スポ
ットは約 1.35 倍であった。したがって、Si の格子定数を 1 とした時、3D Ag 島
の格子定数は 0.74 である。Si の格子定数は 0.543nm であるので、Fig. 5-2(c)から
求めた 3D Ag 島の格子定数は約 0.40nm である。それは、バルクの Ag 結晶の格
子定数 0.408nm とほぼ一致している。したがって、この島はバルク Ag と同様の
構造を持つ 3D Ag 結晶であり、LEED パターンの対称性から(111)配向の島であ
るといえる。 
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Fig. 5-1 Ag/Si(111)表面の明視野 LEEM 像。 
   像取得エネルギーは 14.4eV。 
 
66 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5-2 (a) Ag/Si(111)LEEM 像。 (b)と(c)は、LEEM 像の円 A と B から獲得し
た局所的領域 LEED パターン。円の直径は 1.3m である。エネルギー
は 33.2eV。 
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5-3-2. 局所領域からのAg3d XPSスペクトル 
 
Fig. 5-3 は、Ag/Si(111)の明視野 LEEM 像と局所領域 XPS スペクトルである。
局所領域の Ag 3d XPS スペクトルは、LEEM 像の A と B の丸で囲まれた領域に
制限視野アパーチャーを挿入し、分散モードで得たものである。実線で描かれて
いるスペクトルは 3D Ag 島の XPS スペクトル、点線で描かれているスペクトル
が 2D√3×√3 構造の XPS スペクトルである。2D√3×√3 構造の XPS スペクトルは、
3DAg 島のそれより強度が小さいため、スペクトルの強度を 2 倍している。3D
島は LEED で観察されたようにバルク Ag に類似の構造であるので、3D Ag 島の
Ag 3d3/2と 3d5/2ピークの結合エネルギーがバルク Ag 結晶のものと一致すると仮
定をした。3D 島と 2D√3×√3 構造の間で化学シフトを、認識することができる。
そして、その化学シフトは約 0.5eV だった。SPEM で観察された化学シフトは
0.8eV である[9, 10]。本研究での 3D 島は、Fig. 5-2 (c)で示されるような、明瞭な
1×1 構造の LEED パターンを示し、かなり輪郭がはっきりとした島の形が確認
できるので、この 3D 島は巨大な Ag 結晶であると考えることができる。しかし
ながら、SPEM で観察された島のサイズは、本研究のそれより非常に小さく、島
は不規則な形をしている。さらに、SPEM で得られた XPS スペクトルでは、島
の部分を見ているにもかかわらず 2D Ag 成分と Si 2p の存在が確認され、島は薄
い Si 層で覆われていることがわかっている。したがって、本研究との化学シフ
トの大きさの違いは 3D 島の異なる性質によるものであると考えられる。 
Ag/Si(111)√3×√3 表面は本来半導体の性質を持っていることが知られているが、
今回観察された 3D 島は金属的であると思われる。したがって、√3×√3 表面では
フェルミ準位のピンニングで生じるバンド曲がりが期待される。√3×√3 構造に
おいて Ag 4d 準位はフェルミ準位から 5.7eV と 6.6eV の位置にあり、バルク Ag
より高い結合エネルギーの方に 0.5eVシフトしていることが観察されている[14]。
別の研究では、Ag 4d バンドにおいて高い結合エネルギーの方に、約 0.4eV のシ
フトを示した[15]。本研究で観察された Ag 3d の 0.5eV のシフトは、4d レベル
の化学シフトに近い。もし、√3×√3 表面の Ag 3d の化学シフトが、バンド曲がり
によるものならば、下向きに曲がるだろう。しかしながら、√3×√3 構造上での Si 
2p 内殻光電子放出の研究では、7×7 表面に対して√3×√3 表面のバンドが約 0.5eV
シフトし、上向きにバンドが曲がることが結論付けられている[16-18]。化学シフ
トの方向は様々な要因によって生じるが、本研究で観察された化学シフトが、バ
ンドの曲がりによるものであるという可能性は除外してもよいと考えられる。
同様の結論は Günther らによっても指摘されている[10]。 
 
 
68 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
       
 
Fig. 5-3 Ag 3d XPS スペクトルは、実線は A の領域から、点線は B の領域か     
ら取得した。エネルギーは 450eV。 
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5-3-3. 3D Ag島と2D Ag層のXPEEM像 
 
Ag 3d5/2 ピーク付近で約 0.6eV の幅のエネルギースリットを挿入して XPEEM
像を観察した。Fig. 5-4 は、光電子の結合エネルギーを変化させていった時、
XPEEM 像で 2D√3×√3 構造と 3D 島がどのように観察されるかを示している。像
取得時間は 60 s である。Fig. 5-4(n)は 3D 島の XPS ピーク位置で得られた XPEEM
像である。3D 島のピーク位置で得ため、3D 島のコントラストが最も明るくなっ
ている。Fig. 5-4(k)は 2D√3×√3 構造の XPS ピーク位置で得られた XPEEM 像で
あるが、3D 島と比較して 2D√3×√3 構造が暗いコントラストのまま観察されてい
る。一連の XPEEM 像を見て分かるように、3D 島が常に明るいコントラストで
現われ、そして、周囲の 2D√3×√3 構造は常に暗い。そしてこれらの XPEEM 像
のある特定の領域の強度をプロットすると、その領域の XPS スペクトルを得る
ことができる。Fig. 5-5 は、Fig. 5-4(k)の A の丸で囲んだ 3D Ag 島と B の丸で囲
んだ 2D√3×√3 構造からの Ag 3d5/2 XPS スペクトルを示す。黒丸は 3D 島、白丸
は 2D√3×√3 構造の XPS スペクトルである。ピーク幅は Fig. 5-3 の分散モードで
得た XPS スペクトルと比較すると大きい。Fig. 5-5 の XPS スペクトルのピーク
幅は、Fig. 5-3 における XPS スペクトルに、エネルギー幅 0.6eV を畳み込むこと
によって説明される。実際、推測された畳み込みによる線幅は、
√(0.5eV)2+(0.6eV)2 によって求められ、その値 0.78eV は Fig. 5-5 でのピーク幅に
一致する。また、約 0.5eV の化学シフトが、3D 島と 2D√3×√3 構造の XPS スペ
クトルのあいだで観察される。Fig. 5-5 では 3D 島の XPS 強度は 2D√3×√3 構造
より約 9 倍大きく、Fig. 5-3 のスペクトルより強度比が大きい。この XPS 強度比
の違いは、スペクトル幅と同様に取り込みエネルギー幅によるものと考えるこ
とが出来る。Fig. 5-4(k)は、2D√3×√3 構造の XPS スペクトルのピーク位置で取得
した XPEEM 像である。2D√3×√3 構造の XPS スペクトルのピーク位置でさえ、
3D 島が 2D√3×√3 構造より明るく見える。これは 3D 島と 2D√3×√3 構造のあい
だの XPS 強度の差が大きすぎることによる。このように、Ag/Si(111)の異なる化
学結合状態の直接的なイメージングは SPELEEM では困難である。SPEM の場
合、エネルギー分析器のエネルギー分解能が十分高く二次電子によるバックグ
ラウンドを除去することにより、3D 島と 2D√3×√3 のイメージングが可能である
[9]。 
SPELEEM を用いて 3D 島と 2D√3×√3 構造の像を個々に得るために、相対強度
マッピングを試みた。相対強度マッピングは、リファレンス像に対して、着目す
べき像の相対的な強度をマッピングして、着目すべき像の特徴を強調して抽出
する手法である。ここで、リファレンス像をどのようにして得るかが最大の問題
となる。本研究では、Fig. 5-6 に示してある 3D 島ピーク位置(a)と 2D√3×√3 構造
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ピーク位置(b)の中間の位置(c)で得られた XPEEM 像をリファレンス像とした。
そして、3D 島の Ag3d5/2 ピークで得られた XPEEM 像(Fig. 5-6(a))と 2D√3×√3 構
造の Ag3d5/2 ピークで得られた XPEEM 像(Fig. 5-6(b))をリファレンス像(Fig. 5-
6(c))を用いて規格化することにより相対強度マッピング像を得た。相対強度マ
ッピング像のコントラストはリファレンス位置に対する相対的な強度によって
決まる。このため、3D 島と 2D 層の絶対的な XPS 強度には依存せず、注目すべ
きエネルギーでの強度とリファレンス位置での強度の大小関係だけがコントラ
ストを与える要因となる。リファレンス像の結合エネルギーは 3D 島のピークエ
ネルギーより大きく、2D 層のピークエネルギーより小さい。3D 島のピークエネ
ルギーにおいては、3D 成分はリファレンス像より強度が大きいが、一方で 2D
成分はリファレンス像より強度が小さい。したがって、ここで得られる相対強度
マッピング像では 3D 島が明るく、かつ 2D 層が暗く観察される。2D 層のピーク
エネルギーにおいては、3D 島と 2D 層についてリファレンス像との強度の大小
が逆転するので、相対強度マッピング像では 2D 層が明るく観察できる。その結
果、2D√3×√3 構造の XPS スペクトルのピーク位置でさえ、3D 島が 2D√3×√3 構
造より明るく見えていた問題が解消される。3D 島と 2D√3×√3 構造のピーク位置
で得られた相対 XPEEM 像を Fig. 5-7 に示す。Fig. 5-7(a)では 3D 島がはっきり明
るいコントラストで現われている。そして、2D√3×√3 構造も Fig. 5-7(b)において
3D 島より明るく見える。このように、リファレンス像を用いた相対強度マッピ
ングにより、異なる化学結合状態の直接的なイメージングが可能となった。 
最後に、Fig. 5-7 に示した相対 XPEEM 像の分解能について議論する。Fig. 5-
8(a)の実線に沿って測定した 3D 島の断面強度が Fig. 5-8(b)である。島のエッジ
付近の 2D√3×√3 領域の平均強度と 3D 島の平均強度を求め、断面強度が強度差
の 15%-85%となる位置の距離から分解能を推定した。そこから、測定された分
解能は約 100nm であった。しかし、参考文献 [1, 5]では、XPEEM の分解能は
35nm であると報告されているので、今回測定された分解能は高くないことがわ
かる。露光中の機械的な不安定性などによる試料ドリフトなど、分解能を劣化さ
せるいろいろな要因がある。また、直径 100m の大きなコントラストアパーチ
ャーを使用したことも影響している。しかしこれは、十分な信号を得るためであ
り、これ以上小さくすることはできなかった。また、約 0.6eV のエネルギー幅
は、色収差を通じて分解能に影響を及ぼす可能性もある。しかしながら、結像に
用いた Ag 3d 光電子の運動エネルギーが約 80eV なので、色収差によるぼけはそ
れほど大きくないと考えられる。本実験を行った時には、SPring-8 の実験ホール
の床からの振動防止が十分ではなかったので、周りの装置などからの機械的振
動は重大な問題である。そして、装置にエアコンからの風が直接当たっているた
め、これも同様に振動を引き起こしていたと思われる。今回の実験の際には間に
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合わなかったが、装置全体をやぐらで囲い風などの振動が装置に当たらないよ
うに、後日対策した。XPEEM の場合、小さな信号強度のために、分解能を改善
するためには様々な努力を払わなければならない。 
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Fig. 5-4 結合エネルギーを変えて得た XPEEM 像。(a)373.8eV (b)373.6eV  
(c)373.4eV (d)373.2eV (e)373.0eV (f)372.8eV (g)372.6eV (h)372.4eV (i)372.2eV 
(j)372.0eV (k)371.8eV (l)371.7eV (m)371.6eV (n)371.4eV (o)371.2eV (p)371.0eV 
(q)370.8eV (r)370.6eV (s)370.4eV (t)370.2eV (u)370.0eV (v)369.8eV。像取得時
間は 30 秒。エネルギースリット幅は 0.6eV。  
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Fig. 5-5 Fig.4 の一連の XPEEM 像から獲得された Ag 3d5/2 レベルの XPS ス
ペクトル。黒丸と白丸は、3D と 2D の構造の生データをそれぞれ示
す。点線は 2D の構造の生データを用いてフィットした曲線。 
74 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5-6 3D 島ピーク位置(a)と 2D√3×√3 構造ピーク位置(b)の間で得られたリフ
ァレンス位置(c)とそれに対応する XPEEM 像 
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Fig. 5-7 3D と 2D のピーク間のレファレンス像を用いて得られた相対的な
XPEEM 像。(a) XPS スペクトルの 3D ピーク位置からの XPEEM 像。
(b) XPS スペクトル 2D ピーク位置からの XPEEM 像。 
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Fig. 5-8 分解能測定方法。(a)のように得られた XPEEM 像の実線に沿って測定
した 3D 島の断面強度が(b)である。 
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5-4. まとめ 
 
Ag/Si(111)表面において高い基板温度で、2D√3×√3 構造上に 3D Ag 結晶を作
り、3D 島と 2D 構造の化学結合状態を XPEEM と局所領域 XPS を用いて観察し
た。3D 島と 2D√3×√3 構造の間において、Ag 3d XPS スペクトルで約 0.5eV の化
学シフトが観察された。そしてその化学シフトを用いて、異なる化学結合状態の
直接的なイメージングを試みたが、3D 島の XPS 強度が常に 2D√3×√3 構造 の
XPS 強度より大きいために、2D√3×√3 構造 の XPS スペクトルのピーク位置で
さえ 3D 島が明るいコントラストで現れてしまう。しかし、リファレンス XPEEM
像を用いた相対強度マッピングを行うことにより、2D√3×√3 の XPS スペクトル
のピーク位置で 2D√3×√3 領域が明るいコントラストで観察できた。このことか
ら、異なる化学結合状態のイメージングにおいて、本研究で提案したリファレン
ス像を用いる方法が有効であることが示された。 
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第 6 章 In/Si(111)表面上の Sbの反応とヘテロエピタキシャル InSb(111)の形成 
 
 
6-1. 序論 
 
結晶成長過程におけるヘテロ界面形成のメカニズムを十分に理解するために、
構造と化学状態といった特性についての空間分解情報を得ることが重要である。
そして、低エネルギー電子顕微鏡(LEEM)と光電子顕微鏡(PEEM)は、この目的に
対してふさわしい観測法である。成長過程の動的な観察は LEEM を使って行な
うことができる。さらに、局所的な構造情報は同じ LEEM 光学系を用いて、局
所低速電子回折(LEED)パターンにより得ることができる。また、シンクロトロ
ン(SR)光を用いて、SR-X 線光電子顕微鏡 (SR-XPEEM)または、SR-X 線光電分
光法(SR -XPS)を使うことにより、局所的な化学結合状態の解析が可能である[1, 
2]。このような観察を行うときには、十分な内殻光電子強度が得られる物質を対
象にする必要がある。In 3d、Sb 3d は共に光イオン化断面積が比較的大きく[3]、
必要な励起エネルギーも SPring-8 の軟 X 線ビームラインの利用に適している。
そして、これらの化合物である InSb は III-V 族化合物半導体であり、バンドギャ
ップが狭い、電子移動度が大きいなどの特性から、赤外線デバイスへの応用など
を目指した研究開発が行われている。 
Si(111)表面上では多種多様な元素の成長に関する研究が行われてきた。しかし
ながら、化合物の成長については研究例が少ない。例えば、閃亜鉛鉱形構造の
[111]方向に沿った積層は、AaBbCc・・・である。そのため、2 種類の元素を交
互に蒸着することによって(111)配向の化合物を形成できるかもしれない。しか
しながら、成長した薄膜の特性は、成長初期段階の状態に強く影響を受ける場合
がある。Si(111)表面上の InSb(111)ヘテロエピタキシャル成長について、例えば
In/Si(111)4×1 表面上の Sb の吸着が、Tatsuyama 等によって手広く研究されてき
た[4-8]。In/Si(111)には、√3×√3、√31×√31、4×1 といったいくつかの表面の再構成
が存在する[9]。ダングリングボンドの数は、表面構造によって異なる。そのた
め、ダングリングボンドの数が InSb のヘテロエピタキシャル成長のメカニズム
に対する貴重な知見を提供するかもしれないので、異なる表面構造を示す
In/Si(111)表面上で Sb によって誘起される過程の比較を行なうことは興味深い。 
そこで本研究では、まず単相の In/Si(111)表面上の Sb 成長の振る舞いを調べ
た。しかし、完全に同一の成長条件での成長過程の比較を行うことは困難である。
異なる表面構造が混在した表面では、同じ視野で同じ成長条件で成長過程を観
察し、比較することができる。LEEM/PEEM の特徴である多機能性により、同じ
試料の同一視野内で、LEEM、LEED、SR -XPS、SR-XPEEM などから得られる
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様々な情報を組み合わせれば、より詳細な成長過程の検討を行うことが可能と
なる。そこで、√3×√3 と√31×√31 の混在表面と√31×√31 と 4×1 の混在表面を作製
し、その上での Sb 成長過程を、LEEM、LEED、SR -XPS と SR-XPEEM を使っ
て調べた。 
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6-2. 実験 
 
実験は、SPring-8 の理研の軟 X 線光線ライン BL17SU に設置された SPELEEM
を用いて行なった[10]。今回の実験での試料上での SR ビームのサイズは、
25m×30m だった。SR-XPEEM 像を取得するときに、SPELEEM のエネルギー
フィルター内に入れるスリット幅は 60m であり、0.6eV のエネルギー幅に相当
する。X 線のエネルギーは In 3d を励起するときは 530eV、Sb 3d を励起すると
きは 580eV を用いた。SR-XPEEM 像を観察したときの光電子の運動エネルギー
は In 3d は 83.2eV、Sb 3d は 49.3eV だった。試料は鏡面研磨された B ドープ p 型
の Si(111)表面を用いた。Si(111)は、基板の裏面からの電子衝撃によって約 1200℃
まで加熱され、清浄化後には明僚な 7×7 LEED パターンが得られ、LEEM 像にお
いて単原子のステップが観察された。In と Sb の蒸着は Mo 製のるつぼを電子衝
撃加熱することによって行った。被覆率は Si(111)表面の原子密度に等しい時を
1ML とした。Sb 蒸着速度は約 0.24ML/min だった。これは、Si(111)清浄表面上
に Sb 蒸着した時の、√3×√3 構造の成長から判断した[11]。 
In/Si(111)表面は、Fig. 6-1 の相図のように異なる基板温度と異なる被覆率で、
様々な再構成を示す[6]。詳細な成長過程は、LEEM を使って、Pavlovska 等によ
って観察されている[12]。本研究において用いた In/Si(111)混合表面は、√3×√3 と
√31×√31 構造の混合表面と√31×√31 と 4×1 構造の混合表面の 2 種類である。こ
れらの混合表面は、以下の手順で作製した。Fig. 6-2 は Si(111)上に In を蒸着した
ときの LEEM 像である。Fig. 6-2(a)は Si(111)7×7 清浄表面の LEEM 像である。矢
印で示された黒いドットは SiC で、それは清浄化する過程で時々Si(111)表面に
でき、SiC が生成されたことにより SiC の上下にステップバンチが生成されてい
る。そこに、約 550℃で In を蒸着したところ、Fig. 6-2(b)の様にステップエッジ
に沿って√3×√3 構造が優先的に形成されるため、矢印で示したように、ステップ
バンチ領域でテラス領域よりも先に√3×√3 構造が広がっている。その後、テラス
領域にも√3×√3 構造が広がり Fig. 6-2(c)の様に全面が√3×√3 構造で覆い尽くされ
る。その後、基板温度を約 500℃に下げることにより Fig. 6-2(d)の様に√31×√31
構造がステップエッジに沿って優先的に生じる。表面全体が√31×√31 構造で覆
われる前に、In の蒸着を止めることによって、Fig. 6-2(e)の様に√3×√3 と√31×√31
構造の混在表面が完成する。√31×√31 と 4×1 構造の混在表面作製は、Fig. 6-2(f)
のように√31×√31 構造が完成した後に、基板温度をゆっくりと約 450℃に下げ蒸
着を続けることによって行った。すると、Fig. 6-2(g)の様に 4×1 構造が成長し始
め、Fig. 6-2(h)の様に全表面が 4×1 構造に覆われる前に、In の蒸着を止めること
により√31×√31 と 4×1 構造の混在表面が得られる。In/Si(111)表面上の Sb の成長
と反応は、明視野 LEEM(BF-LEEM)、暗視野 LEEM(DF-LEEM)、LEED、SR-XPS
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と SR-XPEEM によって調べた。LEEM モード、LEED モードと XPS モードは、
前もって決めておいた異なるレンズ設定値に設定することにより容易に切り替
えることができる。実験において、LEED と XPS の観察はある蒸着量で蒸着を
止めて行なった。そして、Sb 蒸着過程においては BF-LEEM により連続的に像
を取得した。SR-XPEEM は In と Sb の原子の空間分布を観察するために使用し
た。 
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Fig.6-1 Si(111)表面に In を蒸着した時の相図 [6] 
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Fig.6-2 Si(111)上に In を蒸着した時の一連の明視野 LEEM 像。 
電子エネルギーは 10.3eV。 (a) Si(111)清浄表面 (b) ステップエッジに
沿って In√3×√3 構造が優先的に形成される (c) √3×√3 構造完成 (d) 
√31×√31 構造が成長し始める (e) √3×√3 構造と√31×√31 構造の混在表
面完成 (f) √31×√31構造完成 (g) 4×1構造が成長し始める (h) √31×√31
構造と 4×1 構造の混在表面完成 
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6-3. 実験結果及び考察 
 
6-3-1. In/Si(111)√3×√3、√31×√31、4×1 単相表面上の Sb の成長 
 
まず、√3×√3、√31×√31、4×1 の 3 つの単相 In/Si(111)上での Sb の成長を調べ
た。基板温度は約 300℃である。Fig. 6-3 は In/Si(111)√3×√3 上に Sb を蒸着した時
の BF-LEEM 像である。Fig. 6-2(a)は Sb 蒸着前の In/Si(111)√3×√3 である。Fig. 6-
3(b)は Sb を約 0.8ML 蒸着した時の LEEM 像である。Fig. 6-3(b)からわかるよう
に BF-LEEM 像においてコントラストの著しい変化は観察されなかった。さらに
蒸着量を増した Fig. 6-3(c)でもコントラストの変化は観察されないが、Fig. 6-3(c)
の拡大像では、矢印によって示したところに、明るいドットが認識できる。明る
いドットは約 0.8ML で現われた。今回の実験では、In/Si(111)√3×√3 単相表面上
に Sb を蒸着した時の XPEEM 像は取得しておらず明確には断言できないが、後
述する√31×√31+4×1 混在表面に Sb を蒸着した時に In の島が形成される Sb の蒸
着量からの類推により、ここで見られた明るいドットは三次元の In 島が生成さ
れたことによるものであると考えられる。Fig. 6-3(d)は(c)の表面から得られた
LEED パターンであり、2×2 周期を示している。この 2×2 パターンが生じる原因
として、InSb(111)2×2 構造あるいは Sb/Si(111)2×1 構造の形成の 2 つが考えられ、
これらは In/Si(111)4×1表面上で異なる Sb被覆率により形成されることが知られ
ている[6]。InSb(111)2×2 の構造モデルでは、In と Sb の比は 0.75 対 1 である[13]。
Fig. 6-3(c)で示している表面の Sb 被覆率は約 1ML である。一方、In/Si(111)√3×√3
表面の In 被覆率は 1/3ML である。したがって In 量が少なすぎるので、この条
件で InSb(111)2×2 を形成することはできないと考えられる。更に、(c)の拡大像
において示しているように In 島構造が観察された。このため、2×2 パターンを
示す表面に含まれている In の量は、さらに少なくなる。そのため、2×2LEED パ
ターンは互いに 120 度回転した 3 種類のドメインからなる Sb/Si(111)2×1 構造
（以後、これを 3 ドイメン構造と呼ぶ）による LEED パターンの可能性がある。
BF-LEEM 像では Sb/Si(111)2×1 構造の明瞭なドメインコントラストを観察する
ことができないので、Sb/Si(111)2×1 ドメインは小さく一様に表面上に分布して
いると考えられる。 
Fig. 6-4(a)~(e)は In/Si(111)√31×√31 上に Sb を蒸着した時の BF-LEEM 像であ
る。Fig.6-4(a)は Sb 蒸着前の In/Si(111)√31×√31 の BF-LEEM 像である。Sb を蒸着
し始めると、Fig. 6-4(b)のように明るいコントラストの粒が成長し始める。Sb を
約 0.4ML 蒸着すると、Fig. 6-4(c)のようにステップに沿って成長していく。この
コントラストは、Fig. 6-4(d)のように約 0.6ML 蒸着すると消える。そして、Fig. 
6-4(e)のように約 0.8ML 蒸着することにより、再び観察されるようになる。Fig. 
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6-4(f)は(e)の表面から得られた LEED パターンであり、3 ドメイン構造の 2×1 パ
ターンと√3×√3 パターンが重なったものとなっている。そこで、Fig. 6-4(f)の丸
と四角で示した 2×1 スポットと√3×√3 スポットを使って得られた DF-LEEM 像
を Fig. 6-4(g)と(h)に示す。DF-LEEM 像では用いたスポットの構造領域だけが明
るいコントラストで観察される。したがって、BF-LEEM 像の中の明るい領域の
ほとんどは、2×1 構造であり、√3×√3 構造がわずかに含まれている。 
Fig. 6-5 は In/Si(111)4×1 上に Sb を蒸着した時の BF-LEEM 像である。Fig. 6-
5(a)は Sb 蒸着前の In/Si(111)4×1 の LEEM 像である。Fig. 6-5(b)~(d)では√31×√31
表面の Fig. 6-4 (b)、(c)と同じようにまず粒状の明るいコントラストが成長し、そ
の後それが細長く広がり成長していく様子が観察される。その後、Fig. 6-5(e)の
ようにステップに沿って成長していた明るいコントラスト領域の隣に暗いコン
トラストの領域が成長し始め、Fig. 6-5(f)のようにコントラストが一旦消滅する。
その後、再びコントラストが現れたが、Fig. 6-5(g)のようにドメインエッジがぼ
けていてはっきりとしたコントラストとして観察できない。その後、Fig. 6-5(h)
の白い矢印で示されているように In 島が出現する。Fig. 6-6 は、Fig. 6-5(h)に示
した表面からの LEED パターンであり 3 ドメイン 2×1 パターンと√3×√3 パター
ンから成る。丸と四角によって示された 2×1 スポットと√3×√3 スポットを使っ
て得られた DF-LEEM 像を Fig. 6-6(a)、(b)に示す。LEED パターンは√31×√31 表
面の場合と同様であるが、4×1 表面に関して 1 つ違う点は、DF-LEEM 像から表
面全体が 2×1 または√3×√3 のどちらかの構造を持っているということである。
Rao 等は、RHEED によって In/Si(111)4×1 表面上に Sb を蒸着した時の構造変化
を観察した[6]。√3×√3 構造は、330℃以上で現われる高温相とされているが、本
研究で観察された 3 ドメイン構造の 2×1 相と√3×√3 相の共存は、彼らの結果と
一致している。本実験の基板温度は約 300℃であったが、これは温度測定の誤差
の範囲内にあると思われる。また、Fig. 6-5(g)、(h)で見られる暗いコントラスト
を持つ細長い領域は Fig. 6-6(b)の√3×√3 スポットからの DF-LEEM 像のコントラ
ストには一致していないが、Fig. 6-6(a)の 2×1 スポットからの DF-LEEM 像の矢
印で示した、ねずみ色のコントラストと対応しており、DF-LEEM 像は用いた構
造領域が明るいコントラストで表されるので多少の Sb/Si(111)2×1 構造を含んだ
領域ではないかと思われる。 
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Fig. 6-3 In/Si(111) √3×√3 構造上に Sb を蒸着した時の一連の BF-LEEM 像と
LEED パターン。電子エネルギーは LEEM 像が 10.2eV、LEED パタ
ーンが 33.6eV。(a) In/Si(111) √3×√3 構造 (b) 0.78ML (c) 0.9ML (f) (c)
の LEED パターン 
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Fig. 6-4 In/Si(111)√31×√31 構造上に Sb を蒸着した時の一連の BF-LEEM 像と
LEED パターン。電子エネルギーは LEEM 像が 10.8eV、LEED パタ
ーンが 42.1eV。 (a) In/Si(111) √31×√31 構造 (b) 0.17ML (c) 0.38ML (d) 
0.59ML (e) 0.84ML (f) (e)の LEED パターン (g) 2×1 スポットからの
DF-LEEM 像 (h) √3×√3 スポットからの DF-LEEM 像 
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Fig. 6-5 In/Si(111)4×1 構造上に Sb を蒸着した時の一連の BF-LEEM 像電子エ
ネルギーは 10eV (a) In/Si(111) 4×1 構造 (b) 0.04ML (c) 0.09ML (d) 
0.13ML (e) 0.21ML (f) 0.51ML (g) 0.81ML (h) 0.92ML 
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Fig. 6-6 In/Si(111)4×1 構造上に Sb を蒸着した時の LEED パターン。電子エネ
ルギーは 53.3eV。(a) 2×1 スポットからの DF-LEEM 像 (b) √3×√3 ス
ポットからの DF-LEEM 像 
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6-3-2. In/Si(111)混在表面上の Sb の成長 
 
6-3-2-1. In√3×√3+√31×√31 混在表面 
 
Fig. 6-7(a)は、In/Si(111)√3×√3+√31×√31 混在表面の BF-LEEM 像を示す。明る
い領域は√31×√31 領域、暗い領域は√3×√3 領域である。矢印で示しているのは
SiC で、清浄化する過程で時々Si(111)表面にでき、SiC が生成されたことにより
SiC の上下にステップバンチが生成されている。そして、In はステップに優先的
に蒸着されるため、ステップエッジに√31×√31 構造が成長し、テラス領域は
√3×√3 構造となっていることがわかる。√31×√31 構造はステップバンチに優先的
に形成されるので、√31×√31 と√3×√3 混在表面を作製する上で SiC の存在は都合
がよい。ステップバンチ領域では完全に√31×√31 構造となっている。これ以降、
成長前の√31×√31 領域と√3×√3 領域を区別するために、元√31×√31 領域と元
√3×√3領域と呼ぶことにする。Fig. 6-8(b)-(h)は Sb蒸着中のBF- LEEM像である。
Fig. 6-8(b)で見られるように Sb 蒸着することにより、コントラストが反転しは
じめる。そして、蒸着し続けることにより、Fig. 6-3(c)のように元√3×√3 領域が
明るくなり、元√31×√31 領域が暗くなって、Fig. 6-8(a)のコントラストが反転し
た状態になる。その後、Fig. 6-8(d)の様にコントラストが一様になる。そして、
Fig. 6-8(e)の様に、2 回目のコントラスト反転が起き、Fig. 6-8(f)のようにコント
ラストが反転しはじめる。そして、Fig. 6-8(g)のように 3 回目のコントラスト反
転が起こり、コントラスト反転後に、Fig. 6-8(h)の矢印で表した黒いドットが出
現する。Sb 蒸着をここで止めた。 
局所的な表面構造を見るために、表面上で直径が 1.3m の制限視野アパーチ
ャーを挿入し、制限視野 LEED パターンを得た。Fig. 6-8 は Sb を蒸着し、コン
トラストが 3 回反転した後の LEEM 像の A の丸で囲った元√3×√3 領域と、B の
丸で囲った元√31×√31 領域からの制限視野 LEED パターンである。元√3×√3 領
域は Sb 蒸着することにより Fig. 6-8(a)で見られるように 2×2 構造に変化する。
そして、元√31×√31 領域は Fig. 6-8(b)で見られるようにかなり弱い 2×2 パターン
を示す。これらの 2×2 パターンが単層のとき見られた 3 ドメイン構造の
Sb/Si(111)2×1 によるものかどうか知るために XPEEM 像の観察を行ない、In と
Sb の表面上での分布を観察した。 
Fig. 6-9(a)と(b)は、Fig. 6-7(h)に示される 3 回目のコントラスト反転後に In 3d
と Sb 3d の光電子で得られた SR-XPEEM 像である。露出時間 60s で取得した。
Fig. 6-9(a)で見られるコントラストが、Fig. 6-9(b)では反転している。Fig. 6-7(h)の
明るい領域は元√3×√3 領域で、そこでは In 3d 強度が高く、Sb 3d 光電子では反
対になる。√31×√31 表面の In 被覆率(0.53ML)は√3×√3 表面(1/3ML)[17]より大き
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い。しかし SR-XPEEM 像の In 3d 強度分布は、Sb 蒸着前の In/Si(111)表面の In の
被覆率の大小と逆になっている。今回得られた SR-XPEEM 像の解釈について、
いくつかの可能性がある。√31×√31 表面上への Sb の選択吸着により、In 3d 光電
子の減衰が起こるかもしれない。しかし、Sb 吸着による LEEM 像の連続的なコ
ントラスト変化は、元√3×√3 領域、√31×√31 領域の両表面上でその後も観察され
た。それにより、Sb の選択吸着の可能性は除外できると考えられる。したがっ
て、Fig. 6-9 で示される SR-XPEEM 像のコントラストについて説明するために
は、Sb 吸着による In 原子の移動が必要である。すなわち、In-Si 結合が壊れ、そ
して Sb-Si 結合が新しく形成される。Sb-Si 接合構造が形成されることによる In-
Si 結合の破壊は、In/Si(111)4×1 表面[6]と In/Si(100)表面[16]で既に観察されてい
る。解放された In 原子が集まることによる金属の In 島の形成も、観察されてい
る。本研究では、Fig. 6-7(h)に示されるように、黒いドットが LEEM 像に現われ
た。島のサイズが、制限領域アパーチャーより小さく局所 LEED パターンが取
得できないので、島が純粋な In 金属かどうかわからないが、Fig. 6-7(h)に現われ
た黒いドットは In を多く含む島であると考えられる。より高い Sb 被覆率にお
いては、多くの In 島が観察された。 
XPEEM 像では元√3×√3 領域に In 原子が存在しているので、元√3×√3 領域から
得られた 2×2 LEED パターンは 3 ドメイン Sb/Si(111)2×1 によるものではないと
結論できる。また、2×2 構造は Sb/Si(111)表面の相図[14,15]には見られない。一
方、InSb(111) 2×2 が、In/Si(111)4×1 表面に Sb を蒸着することによって現われる
ことが報告されている[6-8]。よって、本研究で観察された 2×2 構造は、InSb(111)
表面が再構成したものと考えられる。Si と InSb は格子ミスマッチが大きいので、
文献[5]に示されるように広範囲に渡って InSb(111)表面が形成されることを期待
するのは難しい。したがって、主に元√3×√3 表面上に InSb(111)2×2 が形成される
が、それ以外の領域は無秩序な(In、Sb)/Si(111)であると思われる。そして、SR-
XPEEM 像の In 3d 電子の強度は、元√3×√3 表面のほうが元√31×√31 表面より大
きい。つまり、In/Si(111)√31×√31 構造は、飛来した Sb 原子によって単純に破壊
され、In 原子が解放されるように見える。解放された In 原子は、元√3×√3 表面
上に拡散する可能性がある。それは、SR-XPEEM 像のコントラストから説明で
きる。そして Fig. 6-7(h)において明るいコントラストで表されている、元√3×√3
表面上で InSb(111)2×2 表面が形成される。GaAs(111)2×2 構造で提案された
vacancy-buckling モデル[17]は、InSb(111)2×2 構造でも広く受けられている[12]。
Rao 等は、vacancy-buckling モデルが Si(111)の上の InSb(111)2×2 に適用可能なこ
とを示した。Fig. 6-10の vacancy-bucklingモデルによれば、4つの Sb原子が Si(111)
の Si 原子と結合している。そして、3 つの In 原子が、表面を安定させている。
これは、Sb 原子と In 原子の置換が起こることを示している。√3×√3 表面の In 原
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子の量(1/3ML)が完全な 2×2 表面(0.75ML)を築くのには十分ではないので、
√31×√31 表面から解放された In 原子の移動が必要であり、これが元√31×√31 表
面で In 3d 電子強度が低い 1 つの可能性である。しかしながら、Sb 吸着前の In 
3d 光電子の絶対強度を測定していないため、In 原子の移動の直接的な証拠はな
い。今回用いた光電子の運動エネルギーは In 3d は 83.2eV、Sb 3d は 49.3eV なの
で、表面から 0.5nm 程度の浅い領域からの情報が得られる。そして、InSb(111)2×2
表面では In 原子が Sb 原子より上に存在しており、In 層と Sb 層の距離は
0.287±0.05nm[12]なので、Sb 3d 強度は、InSb(111)2×2 表面の In 層によって減衰
する。そのことにより、Sb 3d 電子の SR-XPEEM 像のコントラストも説明でき
るかもしれない。上記のシナリオ通りならば、In と Si の初期化学結合は壊れ、
そして Sb との結合が現われることになる。 
元√3×√3 と元√31×√31 表面上の吸着物と Si 原子間の局所的な化学的相互作用
の違いを観察することを目的として、制限視野 XPS スペクトルの観察を行った。
Fig. 6-9(a)と(b)は In 3d と Sb 3d の XPS スペクトルである。これらのスペクトル
は、Fig. 6-7(h)の円によって示された領域から取得した。実線は、A の丸で囲ま
れた元√3×√3 領域から得られた制限視野 XPS スペクトルを示し、点線は B の丸
で囲まれた元√31×√31 領域から得られた制限視野 XPS スペクトルを示す。A の
領域からの In 3d 光電子の強度は、B の領域より強い。そして Sb 3d 信号は In 3d
の結果の反対である。ここの強度の差は、Fig. 6-11 に示される SR-XPEEM 像の
定量的なコントラストと同じである。In 3d と Sb 3d の両方のスペクトルで、結
合エネルギーの違いはほとんど観察されていない。InSb(111)2×2 は、√3×√3 表面
上で優先的に形成される。しかしながら、√3×√3 表面の In 原子の量は表面全体
にわたって InSb(111)2×2 を形成するのには十分ではない。したがって、In-Si、
In-Sb と Si-Sb 結合の寄与も考慮しなければならない。In、Si、Sb の電気陰性度
は 1.78、1.90、2.05 であるので、In-Si、In-Sb、Si-Sb の間で化学シフトが期待さ
れる。しかしながら、観察された内殻準位は比較的深く、結合エネルギーは結合
状態にやや鈍感である。以上のことより、本実験条件において In 3d と Sb 3d 電
子の結合エネルギーの差について議論するのは難しい。 
Fig. 6-12 は In/Si(111)√3×√3+√31×√31 混在表面上に Sb を蒸着したときの成長
過程の模式図である。Sb を蒸着することにより、元√31×√31 だった領域から In
原子が元√3×√3 だった領域に移動をし、元√3×√3 だった領域は 2×2 LEED パター
ンを示す。この時の 2×2 LEED パターンは、単相の√3×√3 構造のときに観察され
た 3 ドメインの Sb/Si(111)2×1 構造によるものではなく、InSb(111)2×2 構造が形
成されることによるものである。その後、In は 3D 島を形成する。このように
In/Si(111)√3×√3+√31×√31混在表面上に Sbを蒸着すると元√3×√3領域では優先的
に InSb(111)2×2 構造が形成される可能性があり、それは Si(111)の上の InSb のエ
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ピタキシャル成長に関する重要な結果である。 
もう 1 つの問題は、√31×√31 構造の共存が√3×√3 構造の反応にどれだけ影響が
あるかである。これは、Fig. 6-10 に見られるように、Sb 原子が√31×√31 表面の
破壊と再構成に影響を与えると考えられる。そして、√3×√3 領域へ拡散する In
原子を解放する。その後、InSb(111)2×2 構造を形成するために、√31×√31 領域か
ら入って来る In 原子は Sb 原子と反応する。InSb(111)2×2 構造には、0.75ML の
In 原子が存在している。それは、元√3×√3 構造(0.33ML)の In 被覆率よりも非常
に大きい。したがって、共存する√31×√31 表面は、In 原子を供給する役割をす
る。つまり、In/Si(111)の√3×√3 領域上の In の量の増加が InSb を形成するのに必
要であることになる。 
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Fig. 6-7 In/Si(111) √3×√3 と√31×√31 混在表面の BF-LEEM 像(a)と(b)-(f)は約
300℃で Sb 蒸着中の BF-LEEM 像。電子エネルギーは 19eV。Sb 蒸着
は、 (b)0.11ML 、 (c)0.24ML 、 (d)0.33ML 、 (e)0.36ML 、 (f)0.40ML 
(g)0.42ML、(h)0.43ML。 
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Fig. 6-8 (a)と(b)は、上の LEEM 像の元√3×√3 領域 A と元√31×√31 領域 B から
獲得された制限視野 LEEDパターン。領域の直径は表面上の約 1.3m。
電子エネルギーは 30eV。 
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Fig. 6-9 (a)と(b)は、図 6(h)において示される In 島出現後に In 3d(530eV)と Sb 
3d(580eV)光電を用いて取得した SR-XPEEM 像。 
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Fig. 6-10 Vacancy-buckling モデル [12] 
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Fig. 6-11 Fig. 6-6(h)において示される元√3×√3 領域 A と元√31×√31 領域Ｂから
取得した(a)In 3d(530eV)と(b)Sb 3d(580eV)制限視野 XPS スペクトル。
実線は A の領域から、点線は B の領域から得られた XPS スペクト
ル。 
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Fig. 6-12 In/Si(111)√3×√3+√31×√31 混在表面上に Sb を蒸着したときの成長過
程の模式図 
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6-3-2-2. In/Si(111)√31×√31+4×1 混在表面 
 
Fig. 6-13 と Fig. 6-14 は、約 300℃で、√31×√31+4×1 混在表面上に Sb を蒸着し
た時に得られた一連の BF-LEEM 像と LEED パターンである。Fig. 6-13(a)は Sb
蒸着前の BF-LEEM 像である。√31×√31 領域が明るく、4×1 領域が暗く観察され
ている。しかしながら、4×1 構造の成長がステップフローモードにならなかった
ので、広い一様な 4×1 領域を得ることができなかった。Fig. 6-13(a)の矢印によっ
て示された黒いドットは、表面上の SiC 粒子である。SiC 粒子があるおかげで、
それの周りにステップバンチが形成されている。Fig. 6-14(a)の Sb 蒸着前の表面
からの LEED パターンの 4×1 スポットの強度は、√31×√31 スポット強度よりも
非常に弱い。Fig. 6-13(b)-(i)は Sb 蒸着時の BF-LEEM 像である。Sb を蒸着して行
くに連れて、BF-LEEM 像のコントラストは一様になり、Fig. 6-13(b)と(c)で見ら
れるように、細長い暗い領域がステップに沿って現われる。蒸着中、Fig. 6-14(b)
のように√31×√31 と 4×1 の両方の構造からの LEED 強度は弱くなる。Sb 蒸着し
続けると、BF-LEEM 像の細長い暗い領域は明るくなる。そして、Fig. 6-13(d)と
(e)の矢印で示した別の領域がより暗くなる。これは、√3×√3+√31×√31 混在表面
で見られたコントラストの反転に対応する。Fig. 6-14(c)は BF-LEEM 像において
コントラストが反転しはじめた時の LEED パターンで 1×1 構造を示している。
Fig. 6-14(d)はコントラスト反転途中、そして Fig. 6-14(e)はコントラスト反転が終
わった時の LEED パターンである。Fig. 6-14(c)のコントラストが反転しはじめた
時は 1×1 構造だったがコントラストが反転するにつれて half-order spot が出現
し始める。このコントラストの反転が構造変化のタイミングであることが分か
る。 
Fig. 6-13(f)において示されるように、BF-LEEM 像のコントラストは Sb を蒸着
し続けることによりさらに一様になる。そして、細長いドメインのいくつかの部
分は Fig. 6-13(g)においてより明るくなる。その後、これらのより明るい領域は
最初の細長いドメイン領域内部で広がり始める。そして、Fig. 6-13(h)において鮮
明なコントラストが観察されるようになる。また、それまで観察された LEED パ
ターンの丸で囲った half-order spot がより明確になり、完全な 2×2 パターンが形
成される[10]。その後、BF-LEEM 像の著しい変化は観察されない。そして、Fig. 
6-13(i)の矢印で示されるように、黒いドットが現われ始める。これは
√3×√3+√31×√31 混在表面で見られたものと他の研究結果[6,15]により、三次元の
In 島であると考えられる。後で述べるように、SR-XPEEM 結果でも確認できる。
Fig. 6-13(i)のコントラストは、Fig. 6-13(a)の Sb 蒸着前の√31×√31 と 4×1 領域の
コントラストを反映していない。Sb 蒸着前の混在表面での 4×1 構造は広い領域
での成長はせず細かく成長したため非常に小さく、初期表面構造の違いによる
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Sb の吸着・反応過程の違いは明確には観察されていない。BF-LEEM 像において
観察されたコントラストの起源を明確にするために、DF-LEEM を使用した。Fig. 
6-15(a)は BF-LEEM 像である。そして、Fig. 6-15(b)は、Fig. 6-15(a)の SiC 粒子の
近くの、丸で囲った直径は 1.3m の領域から得られた制限視野 LEED パターン
である。ほぼ 2×2 パターンであるが微かに弱い√3×√3 スポットが見られる。Fig. 
6-15(b)の LEED パターン内の丸と四角によって示された 2×2 パターンと√3×√3
パターンのスポットを使って得た DF-LEEM 像が、それぞれ Fig. 6-15(c)と(d)で
ある。2×2 ドメインのほとんどが、細長いドメインに一致する。いくらかの領域
では√3×√3 構造を示す。Fig. 6-15(a)の BF-LEEM 像の暗い領域は、2×2 と√3×√3
のどちらでもない。In と Sb の分布を観察するために、SR-XPEEM 像の取得を試
みた。Fig. 6-16(a)は In 3d 光電子、Fig. 6-16(b)は Sb 3d 光電子を使って得た SR-
XPEEM 像である。In 3d XPEEM 像の矢印によって示された 2 つの明るい点は、
BF-LEEM 像の黒いドットに相当し、これが三次元の In 島であることがわかる。
また、表面上に In 原子がほとんど存在していないこともわかる。Sb 3d XPEEM
像から、表面上の Sb 原子の量が一様ではないことがわかる。BF-LEEM 像の暗
い領域は、明るい領域より Sb 原子が少ない。Sb 3d XPEEM 像から Sb がほぼ全
面に存在していることがわかるので、Fig. 6-15(a)の明るい領域には 2×2 構造が
存在し、暗い領域には Sb 原子がランダムに吸着する。LEED パターンと BF-
LEEM 像から、表面の構造と In 原子と Sb 原子の配列の変化を知ることができ
る。そして、この様な混在表面では SR-XPS スペクトルから得られる化学状態
の情報は重要である。約 7m の領域から得られる SR-XPS スペクトルを Sb 蒸
着しながら測定した。Fig. 6-17(a)と(b)は、In 3d と Sb 3d の光電子スペクトルの
変化である。Fig. 6-17(a)の横軸は、Sb 蒸着前の In 3d3/2ピーク位置を 0 としてと
った Relative Binding Energy、縦軸は In のピーク Intensity を表している。また同
様に、Fig. 6-17(b)の横軸は、Sb の蒸着を開始して最初に現れた Sb 3d3/2ピーク位
置を 0 としてとった Relative Binding Energy、縦軸は Sb のピーク Intensity を表し
ている。In 3d ピーク強度は、ある蒸着時間以降に急激に減少する。しかし、は
っきりしたピーク位置の変化は観察できてない。一方、より高い結合エネルギー
への明瞭なシフトが Sb 3d ピークで見ることが出来る。それは、すでに報告され
た結果[16]に一致している。Si 2p スペクトルのピークシフトが、Sb 蒸着[6]によ
り観察されているが、本研究では Si 2p スペクトルは観測していない。本実験は
SPring-8 の BL17SU で行っており、Si 2p 電子を励起するのに適したエネルギー
ではないためである。Fig. 6-17(c)と(d)は、Sb 蒸着時間に対する光電子ピーク強
度とピーク位置の変化を表している。In 3d と Sb 3d は、赤い円と青い三角形に
よってそれぞれ示されている。In 3d 強度は、約 0.7ML までほとんど一定で、約
0.8ML 以降急激に低下する。Sb 3d ピークの化学シフトもほぼ同じ被覆率で起こ
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る。Fig. 6-13 の BF-LEEM 像で、細長いハイコントラストドメインの 2 回目の出
現が起こる被覆率は、In ピーク強度の突然の低下と、Sb 3d 光電子の結合エネル
ギーの変化が起こる被覆率とほぼ同じである。これも、2×2 LEED パターンの出
現に関連している。したがって、BF-LEEM 像のこれらの表面の変化が化学状態
の変化に対応していることが結論付けられる。 
√31×√31+4×1 混在表面上に Sb 蒸着することにより、これらの構造による分数
スポットは、Fig. 6-14 において示される様に徐々に消える。これは、この表面の
再構成が Sb 原子で破壊されることを意味する。しかしながら、In 3d ピークのシ
フトが観察されないので、In 原子の化学状態は劇的に変化していない。√31×√31
表面の In 被覆率は 0.53ML、4×1 表面は 0.75ML である[17]。そのため、本実験
条件での In の被覆率は多くても 0.65ML ぐらいであると思われる。In 表面が Sb
原子で破壊される時の、Sb 被覆率は 0.3ML 以下であると見積もられる。この状
況で、解放された In 原子と飛来する Sb 原子(その合計は 1ML 以下と考えられ
る)が、In 原子と Sb 原子が表面上に不規則に配置されると予想される。これに
より、In 3d ピーク強度はほとんど一定のままであると考えることができる。Sb 
3d ピーク強度は約 0.35ML まで直線的に増加する。次に、Fig. 6- 13(e)において
示されるように、コントラスト反転が BF-LEEM 像において観察される。この間
に Fig. 6-17(c)と(d)のように、In 3d ピーク強度ははっきりしたピークシフトなし
で一定のままである。そして、Fig. 6-14(f)のように、2×2 構造の LEED パターン
が見え始める。これらは、コントラスト反転が 1×1 から 2×2 への構造変化と密
接な関係があることを示唆している。Rao 等は、RHEED を使って、Sb 蒸着した
結果、In/Si(111)4×1 表面上に InSb(111)2×2 面が形成されることを示した[6]。さ
らに、Fig. 6-18 のような相図も示している。本研究の Sb 蒸着時が約 300℃なの
で赤い線に沿って構造が変化すると思われる。そして、本研究の結果はこの相図
に一致している。そのため、LEED パターンで観察された 2×2 構造は、InSb(111)
の構造の形成に関係していると考えられる。Fig. 6-7 の vacancy buckling モデル
の、一番上の層は In 原子から成る。そして、Sb 層はそれより下の位置にある。
したがって、In 3d XPS ピーク強度は、InSb(111)2×2 構造が形成されても減衰し
ない。一方、Sb 原子が 2 番目の層にあるので、Sb 3d ピーク強度が 0.4ML より
後に比較的ゆっくり増加するという事実も、InSb(111)の構造の形成によって説
明される。しかしながら、Sb 3d XPS スペクトル強度の増加に伴って、In 3d XPS
ピーク強度が突然低下するので、この時点で形成された InSb(111)層が安定でな
くなると思われる。In 3d ピーク強度の減少は、In が Sb と入れ代わることを示
している。これは、Sb 3d ピーク強度の急激な増加の原因となる。蒸着量が 0.7ML
以降の Sb 3d ピーク位置のシフトは、Sb 3d ピーク強度の急激な増加と、表面上
の Sb 原子の結合状態の変化が原因である。Sb 原子による In 原子の置換は Si に
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対して n 型ドーピングと同様の影響がある。それはバンドベンディングを誘起
し、Sb 3d 状態の化学シフトを引き起こす。確かに、より高い結合エネルギーへ
の Si 2p コアレベルのシフトが、以前に報告されている[6]。Sb 原子による In 原
子の組み換えも Fig. 6-18 に示した相図の中で見られる。それによると約 300℃
で、Sb/Si(111)2×1 面が生成される。そして、3 ドメインの 2×1 構造が STM 像[6] 
にて観察されている。3 ドメインの 2×1 構造は本研究で観察した 2×2 構造と同
じ LEED パターンを与える。2 番目の細長いドメインの出現と、BF-LEEM 像で
観察されたコントラストの増加は、Sb/Si(111)2×1 構造によって引き起こされて
いる。その過程の細長いドメインの形は、InSb(111)2×2 領域とほとんど同じであ
る。これは、InSb(111)2×2 が Sb 原子との相互作用で Sb/Si(111)2×1 へ変形するこ
とを示す。3 ドメイン構造が LEED パターンの違った分数次スポットをもたらす
ので、Fig. 6-6(c)において示される、2×1 構造の DF-LEEM 像の中で明るい領域
は、3 つのドメインの 1 つに相当するかもしれない。しかしながら、別の 2×1 ス
ポットから獲得された DF-LEEM 像は、Fig. 6-13(c)に示されるものとほとんど同
様だった。これは、各ドメインのサイズが LEEM の分解能以下であることを意
味する。STM によって観察された各 2×1 ドメインのサイズは約 10nm である 
[6,8]。それは、収差補正がない状態の LEEM の分解能とほぼ同等である。した
がって、各ドメインを LEEM で観察することは非常に厳しい。Fig. 6-19 は
In/Si(111)√31×√31+4×1混在表面上に Sbを蒸着したときの成長過程の模式図であ
る。Sb を 0.4ML 蒸着すると、Fig. 6-13(e)の明るい領域にて InSb(111)2×2 が形成
される。その後、Sb 蒸着量が 0.8ML に達すると、Fig. 6-13(i) の明るい領域にて
Sb/Si(111)2×1 が形成され、In 島が出現する。このように In/Si(111)√31×√31+4×1
混在表面上に Sb を蒸着すると Fig. 6-13(e)の明るい領域と Fig. 6-13(i) の明るい
領域は同じ場所なので、InSb(111)2×2 から Sb/Si(111)2×1 へ構造が変化している
ことがわかる。したがって、Fig. 6-18 の相図内の 2×2 は InSb(111)2×2 構造で、
2×1 は Sb/Si(111)2×1 であることがわかる。 
√31×√31+4×1 In/Si(111) 混在表面の結果は、単相の√31×√31 表面のものに類似
している。Fig. 6-13(a)のように、4×1 ドメインが非常に小さいので、√31×√31 表
面での Sb 蒸着過程が目立って見えるだけかもしれない。しかしながら、Fig. 6-
12(i)と Fig. 6-4 を比較すると、混在面の Sb/Si(111)2×1 ドメインの方が単層
√31×√31 面のものよりも大きいことは明らかである。Fig. 6-4 と Fig. 6-5 で見ら
れるように、Sb/Si(111)2×1 構造は、√31×√31 表面よりも In/Si(111)4×1 表面でよ
り容易に出現する。したがって、混在面に関しては、ごく一部分の In/Si(111)4×1
領域の存在が Sb/Si(111)2×1 ドメインの拡大を導くと考えられる。前に述べたよ
うに、Sb/Si(111)2×1 ドメインは、InSb(111)2×2 ドメインと同じ形状を示す。Fig. 
6-4 と Fig. 6-12 で示される Sb/Si(111)2×1 ドメインのサイズの比較は、√31×√31 表
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面と√31×√31+4×1 混在表面上の InSb(111)2×2 ドメインサイズの違いを議論する
のに有効である。したがって、In/Si(111)4×1 の共存が広範囲の InSb(111)2×2 構造
が形成される鍵であることが結論付けられるかもしれない。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
107 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 6-13 (a) √31×√31+4×1 混在表面の BF-LEEM 像と(b)-(i)は約 300℃で Sb 蒸
着中の BF-LEEM 像。電子エネルギーは 19eV。Sb 蒸着時間は、
(b)0.20ML、(c)0.28ML、(d)0.40ML、(e)0.59ML、(f)0.69ML、(g)0.75ML、
(h)0.85ML、(i)1.17ML。 
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Fig. 6-14 (a) 混在√31×√31+4×1 表面の LEED パターン (b)-(h)は約 300℃で Sb
蒸着中の LEED パターン。 電子エネルギーは 50eV。Sb 蒸着時間は、
(b) 0.24ML、(c) 0.36ML、(d) 0.47ML、(e) 0.59ML、(f) 0.71ML、(g) 
0.83ML、(h) 0.95ML  
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Fig. 6-15 (a) Sb 蒸着後の BF-LEEM 像 (b) 白丸の領域からの局所 LEED パタ
ーン (c) 2×2 スポットからの DF-LEEM 像 (d) √3×√3 スポットから
の DF-LEEM 像 
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Fig. 6-16 (a)と(b)は、図 10(i)において示される In 島出現後に(a) In 3d と(b) Sb 
3d 光電子を用いて取得した SR-XPEEM 像。 
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Fig. 6-18 In/Si(111)4×1 表面上に Sb を蒸着した時の相図 [3] 
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Fig. 6-19 In/Si(111)√31×√31+4×1 混在表面上に Sb を蒸着したときの成長過
程の模式図 
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6-4. まとめ 
 
In/Si(111)の√3×√3、√31×√31、4×1 構造と Sb の相互作用を LEEM、LEED、SR 
- XPS と SR-XPEEM を使って調べた。異なる表面への Sb 蒸着過程を同時に観
察することができるように、√3×√3+√31×√31 と√31×√31+4×1 混在表面を用いた
実験を行った。 
√3×√3+√31×√31 混在表面上に、Sb を蒸着するとコントラストが 3 回反転する。
In 3d 光電子を使って得られた SR-XPEEM 像で、元√3×√3 だった領域がより明る
いコントラストを示した。Sb 蒸着前の混在√3×√3+√31×√31 表面の In の被覆率が
√3×√3 構造では 0.33ML、そして√31×√31 構造では 0.53ML なので、その大小関
係が反転している。そして、元√3×√3 領域は 2×2 LEED パターンを示し、若干量
の In 原子が存在していた。したがって、元√3×√3 領域の 2×2 LEED パターンは
3 ドメイン Sb/Si(111)2×1 ではなく InSb(111)表面の再構成であると考えられる。
このような結論と、SR-XPEEM、LEEM、LEED の結果から、Sb 蒸着は表面の構
造変化を引き起こし、√3×√3 と√31×√31 の両方の表面上の In と Si の原子間の化
学的相互作用を緩和する。Sb 原子による In 原子の解放が、主に√31×√31 表面で
起き、InSb(111)2×2 構造は主に√3×√3 表面上で形成される。Sb を蒸着し続ける
と、より多くの In 原子の解放によって、三次元の In 島が形成される。 
√31×√31+4×1 混在表面上では、InSb(111)2×2 構造は蒸着の初期段階時にステッ
プに沿った細長いドメインとして形成され、それから Sb/Si(111)2×1 構造へと変
化する。同様の過程が、単相の In/Si(111)√31×√31 表面でも生じる。しかしなが
ら、混在表面上の 4×1 構造の存在により、単層√31×√31 表面上よりも大きな
InSb(111)2×2 ドメインが生成される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
115 
 
参考文献 
 
[1] E. Bauer, J. Phys.: Condens. Matter 13 (2001) 11391. 
[2] A. Locatelli, and E. Bauer, J. Phys.: Condens. Matter 20 (2008) 093002. 
[3] J. J. Yeh, and I. Lindau, ATOMIC DATA AND NUCLEAR DATA TABLES. 32 (1985) 
1. 
[4] B. V. Rao, T. Okamoto, A. Shinmura, D. Gruznev, T. Tambo, and C. Tatsuyama, 
Appl. Surf. Sci. 162–163 (2000) 263. 
[5] B. V. Rao, D. Gruznev, M. Mori, T. Tambo, and C. Tatsuyama, Surf. Sci. 493 (2001) 
373. 
[6] B. V. Rao, D.V. Gruznev, T. Tambo, and C. Tatsuyama, Jpn. J. Appl. Phys. 40 (2001) 
4304. 
[7 B. V. Rao, D. Gruznev, T. Tambo, and C. Tatsuyama, Appl. Surf. Sci. 175–176 (2001) 
187. 
[8] D. V. Gruznev, B. V. Rao, T. Tambo, and C. Tatsuyama, Appl. Surf. Sci. 190 (2002) 
134. 
[9] H. Hirayama, S. Baba, and A. Kinbara, Appl. Surf. Sci. 33–34 (1988) 193. 
[10] F. Z. Guo, T. Muro, T. Matsushita, T. Wakita, H. Ohashi, Y. Senba, T. Kinoshita, 
K. Kobayashi, Y. Saitoh, T. Koshikawa, T. Yasue, M. Oura, T. Takeuchi, and S. Shin, 
Rev. Sci. Instrum. 78 (2007) 066107. 
[11] A. Nakaguchi, F. -Z. Guo, M. Hashimoto, M. Ueda, T. Yasue, T. Matsushita, Y. 
Tamenori, T. Kinoshita, K. Kobayashi, and T. Koshikawa, Surf. Interface Anal. 38 
(2006) 1773. 
[12] A. Pavlovska, E. Bauer, and M. Giessen, J. Vac. Sci. Technol. B20 (2002) 2478. 
[13] J. Bohr, R. Feidenhans'l, M. Nielsen, M. Toney, R.L. Johnson, and I.K. Robinson, 
Phys. Rev. Lett. 54 (1985) 1275. 
[14] C. Y. Park, T. Abukawa, T. Kinoshita, Y. Enta, and S. Kono. Jpn. J. Appl. Phys. 27 
(1988) 147. 
[15] V. K. Paliwal, A. G. Vedeshwar, and S. M.Shivaprasad. Surf. Sci. 513 (2002) L397. 
[16] G. E. Franklin, D. H. Rich, H. Hong, T. Miller, and T. -C. Chiang, Phys. Rev. B45 
(1992) 3426. 
[17] A. V. Zotov, A. A. Saranin, O. Kubo, T. Harada, M. Katayama, and K. Oura, Appl. 
Surf. Sci. 159–160 (2000) 237. 
  
116 
 
第 7 章 まとめ 
 
 
 LEEM の明視野像と暗視野像、LEED、SR-XPEEM、そして SR -XPS を用いて、 
・Au/Ni(111)の成長モードとエピタキシャル方位の温度依存 
・シンクロトロン放射光を利用した光電子顕微鏡による Ag/Si(111)の化学
結合状態マッピング 
・In/Si(111)表面上の Sbの反応とヘテロエピタキシャル InSb(111)の形成 
の 3つの課題に対して研究を行った。 
 Au/Ni(111)の成長モードとエピタキシャル方位の温度依存においては、基板温
度が約 300 ℃以上の高温成長では、2ML まで層状成長し、その後テラス上では
多層成長、ステップバンチでは島成長をする。これに対して、約 300 ℃以下の低
温成長では、最初から多層成長する。また、調べたすべての温度で、Au 蒸着量
が 0.3ML 未満の時、Au-Ni 表面合金が形成される。高温では Au-Ni 表面合金は
表面上で一様に形成され、被覆率が 0.3ML 以上になると、脱合金化し始め、ス
テップエッジで Au オーバーレイヤーの形成が始まる。これに対して、低温にお
いては、テラス上の Au-Ni 表面合金は斑点の様な形状で形成される。被覆率が
0.3ML 以上になると脱合金化が起こるが、テラス上に斑点の様な形状で形成さ
れていた合金領域の中で脱合金化が起こり、その後脱合金化が起こった領域で
Au の多層成長が進んでいく。Au オーバーレイヤーの normal モードと reverse モ
ードを持った領域は、整数次スポットを用いた暗視野 LEEM 像を用いて区別で
きる。この時、暗視野 LEEM 像を用いて区別された normal モードと reverse モ
ードと、明視野 LEEM 像の間での明瞭な相関は認められない。しかし、normal
モードと reverse モードの領域の割合が温度によって変化する様子は、本研究で
も確認された。 
 シンクロトロン放射光を利用した光電子顕微鏡による Ag/Si(111)の化学結合
状態マッピングにおいては、3D 島と 2D√3×√3 構造の間において、Ag 3d XPS ス
ペクトルで約 0.5eV の化学シフトが観察された。化学シフトを用いて、異なる化
学結合状態の直接的なイメージングを試みたが、3D 島の XPS 強度が常に
2D√3×√3 構造 の XPS 強度より大きいために、2D√3×√3 構造 の XPS スペクト
ルのピーク位置でさえ 3D 島が明るいコントラストで現れてしまう。しかし、リ
ファレンス XPEEM 像を用いた相対強度マッピングを行うことにより、2D√3×√3 
の XPS スペクトルのピーク位置で 2D√3×√3 領域が明るいコントラストで観察
できた。このことから、異なる化学結合状態のイメージングにおいて、本研究で
提案したリファレンス像を用いる方法が有効であることが明らかとなった。 
 In/Si(111)表面上の Sbの反応とヘテロエピタキシャル InSb(111)の形成においては、
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2 つの表面構造が共存する表面を用いて、同一視野内での成長過程の比較を行った。
√3×√3+√31×√31 混在表面上に、Sb を蒸着するとコントラストが 3 回反転する。
In 3d 光電子を使って得られた SR-XPEEM 像で、元√3×√3 だった領域がより明る
いコントラストを示した。Sb 蒸着前の混在√3×√3+√31×√31 表面の In の被覆率が
√3×√3 構造は 0.33ML、そして√31×√31 構造は 0.53ML なので、元√31×√31 だっ
た領域がより明るいコントラストを示すはずだが、反転している。そして、元
√3×√3 領域は 2×2 LEED パターンを示すが、若干量の In 原子が存在しているの
で、元√3×√3 領域上の 2×2 LEED パターンは InSb(111)表面の再構成によるもの
であると言える。このような結論と、SR-XPEEM、LEEM、LEED の結果から、
Sb 蒸着は表面の構造変化を引き起こし、√3×√3 と√31×√31 の両方の表面上の In
と Si の原子間の化学的相互作用を緩和する。Sb 原子による In 原子の解放が、
主に √31×√31 表面で起き、それが √3×√3 表面に移動することによって
InSb(111)2×2 構造が主に√3×√3 表面上で形成される。そして、Sb を蒸着し続け
ると、より多くの In 原子の解放によって、三次元の In 島が形成される。
√31×√31+4×1 混在表面上では、InSb(111)2×2 構造は蒸着の初期段階時にステップ
に沿った細長いドメインとして形成され、さらに Sb を蒸着することによって
Sb/Si(111)2×1 構造へと変化する。同様の過程が、単相の In/Si(111)√31×√31 表面
でも生じる。しかしながら、混在表面では 4×1 構造の存在が、単相√31×√31 表面
上よりも大きな InSb(111)2×2 ドメインの生成を促すものと考えられる。 
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